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Introduction générale
La gamme des ondes Terahertz (THz), entre 0.1 et 10 THz, se situe à l’interface
des domaines optique et électronique. L’interaction des ondes THz avec la matière se
manifeste par les faibles énergies mises en jeu (0.4 a 40 meV) qui interviennent dans
de nombreux processus comme les transitions intrabandes des semiconducteurs ou les
vibrations du réseau de solides [1]. Les perspectives d’usage des ondes THz s’appuient
essentiellement sur la réponse à leur exposition de trois types de matériaux: l’eau (très
fortement absorbante), les diélectriques (transparents) et les métaux (qui réfléchissent
ce rayonnement). Les ondes THz peuvent ainsi être utilisées dans des systèmes d’image-
rie non invasive pour des applications très diverses: de l’étude de systèmes biologiques
via leur contenu en eau [2] aux dipositifs de sécurité dans les aéroports [3]. De plus,
les signatures spectrales des molécules dans la gamme THz, qui résultent de leurs in-
teractions mutuelles et mouvements internes (vibrationnel et rotationnel), sont très
marquées. Aussi, un autre champ important d’applications des ondes THz est l’identifi-
cation de molécules, que ce soit pour la détection d’explosifs [4] ou le contrôle qualité de
produits pharmaceutiques et alimentaires [5]. Le domaine THz a longtemps été connu
comme un fossé technologique (le "gap" THz) et le développement des applications
THz hors-laboratoires nécessite toujours de nouvelles fonctionnalités pour les sources
et les détecteurs. Cependant, les dispositifs électroniques ne peuvent pas fonctionner à
des fréquences suffisamment rapides pour émettre un rayonnement THz. De plus, les
dispositifs photoniques, en particulier les sources lasers, sont difficiles à réaliser pour
les fréquences THz car l’énergie de la transition radiative est de l’ordre de grandeur de
l’agitation thermique (kBT). Dans ce contexte, le développement de nouvelles sources
ou l’amélioration des performances des dispositifs existants font donc l’objet d’intenses
recherches.
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Figure 1 – Spectre électromagnétique et gamme THz (figure issue de [6]).
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Un outil particulièrement adapté pour l’étude de l’interaction des ondes THz avec la ma-
tière est la spectroscopie THz dans le domaine temporel [1] ("time domain spectroscopy"
en anglais ou TDS). Cette technique s’appuie sur la génération et la détection en temps
d’impulsions THz large-bande (plusieurs THz) qui sondent un échantillon étudié. Elle
permet par exemple la mesure in-vivo de la dynamique d’hydratation des plantes pour
l‘agriculture [7], ou encore le contrôle qualité d’aliments [8]. En contraste avec d’autres
techniques de la gamme THz comme la spectroscopie par transformée de Fourier [9]
(FTIR), la TDS est une spectroscopie cohérente: elle donne accès à l’amplitude et à la
phase du champ électrique THz ainsi qu’à sa dynamique (mesure d’impulsions). L’accès
à l’amplitude et à la phase est un avantage important pour de nombreuses études, en
permettant notamment de déterminer complètement l’indice complexe d’un matériau
inconnu [10]. De plus, une détection cohérente n’est pas sensible au bruit thermique
THz environnant et permet d’accéder à des rapports signal à bruit extrêmement élevés.
Ainsi, on peut mesurer le gain subit par une impulsion THz lorsqu’elle se propage à
travers la cavité d’un laser THz [11,12], sans être sensible au rayonnement de ce dernier
bien plus élevé.
Dans cette thèse, nous avons mis à profit la spectroscopie THz dans le domaine tem-
porel dans le cadre du développement de sources de rayonnement THz. Nous avons
fonctionnalisé des lasers THz avec un contrôle de leurs propriétés d’émission: les lasers
à cascade quantique. De plus, nous avons mis en avant un nouveau moyen de générer
un rayonnement THz dans un matériau aux multiples perspectives d’applications: le
graphène.
Le laser à cascade quantique (LCQ) est un dispositif très prometteur comme source de
rayonnement THz [13]. Ce laser semiconducteur a été réalisé pour la première fois en
1994 [14] et émettait initialement uniquement dans la gamme du moyen-infrarouge. Il
est composé de l’alternance répétée de couches de semiconducteurs empilées qui rend
possible l’usage de transitions intersousbandes pour l’émission laser. L’intérêt majeur
de ces lasers est que l’accès aux faibles énergies pour la transition radiative n’est pas
limitée par le choix du matériau comme c’est le cas avec les transitions interbandes
utilisées pour les diodes lasers. L’ingénierie des couches permet de définir la longueur
d’onde d’émission dans une gamme très large: de 250 µm [15] (1.2 THz ou 4.9 meV)
à environ 3 µm [16] (100 THz ou 410 meV). Ces lasers présentent nombre d’avantages
dans la gamme THz comme la compacité, la puissance rayonnée ou encore la simplicité
d’un pompage électrique. L’usage plus répandu des LCQs THz fait aujourd’hui face à
une difficulté importante: leur fonctionnement requiert la cryogénie (température maxi-
male de fonctionnement relevée à 199.5 K). L’accès aux températures plus élevées est
donc un des challenges pour les LCQs THz mais pas le seul. Le contrôle des proprié-
tés du rayonnement émis (phase, profil du faisceau en champ lointain) fait partie des
performances à améliorer. De plus, l’obtention d’impulsions courtes pour ces lasers est
est un domaine de recherche ouvert car la dynamique complexe du gain des LCQs y
est peu favorable: la première démonstration a été faite en 2009 dans la gamme moyen
infrarouge [61] et en 2011 dans la gamme THz [21].
Dans ce contexte, une technique originale "d’injection seeding" ("injection par ense-
mencement") développée en 2010 par l’équipe du LPA [17] peut donner accès à de
2
TABLE DES MATIÈRES
nombreuses informations sur la dynamique du gain. Elle permet de fixer la phase du
champ électrique rayonné par un LCQ THz et repose sur l’usage des impulsions THz
large-bande produites dans un système de spectroscopie dans le domaine temporel pour
initier la phase du rayonnement laser du LCQ. Ceci nous permet de mesurer l’amplitude
et la phase du champ électrique émis par le laser via une détection cohérente.
D’un point de vue des applications, cette technique de contrôle de phase est très inté-
ressante pour envisager les LCQs comme source puissante pour la TDS elle-même, en
particulier pour la spectroscopie de gaz, ou de nombreuses molécules ont une signature
spectrale très marquée. Dans cette thèse, nous proposons des solutions pour quantifier
et optimiser l’efficacité de ce contrôle de phase [18, 19] en vue de l’usage pour la TDS.
D’un point de vue plus fondamental, nous sommes en mesure d’observer l’émission la-
ser dans le domaine temporel de sa naissance au régime permanent à l’échelle fs. Le
régime transitoire est fortement influencé par le comportement dynamique du laser. On
peut ainsi étudier le comportement du gain: l’évolution de son profil spectral mais aussi
son temps de retour à l’équilibre après une perturbation (temps de recouvrement du
gain) [20]. Une meilleure connaissance de la dynamique du gain est importante car ce
paramètre conditionne la possibilité de générer des impulsions courtes avec ces lasers.
La génération d’impulsions courtes avec des LCQs THz en est à ses débuts [21, 22] et
nous développons ici une technique originale qui permet de produire des impulsions de
largeur à mi-hauteur 15 ps en régime de blocage de mode [20]. Pour cela, nous appli-
quons une modulation de courant micro-onde associée à la technique d’injection seeding.
La modulation de courant se traduit par une modulation du gain du laser qui conduit
sous certaines conditions, à la génération d’impulsions courtes. L’injection seeding per-
met d’imposer la valeur de la phase du champ électrique. Nous démontrons ainsi la
possibilité de générer des impulsions THz courtes et cohérentes. De plus, il nous est
possible de reconstruire complètement le champ électrique (amplitude et phase) des im-
pulsions émises en temps [23]. Cette caractérisation est essentielle pour étudier la forme
des impulsions et difficile d‘un point de vue technique (les méthodes d’autocorrélation
standard utilisées en optique ne sont pas applicables).
Dans un second temps, nous avons mené une étude en étroite collaboration avec l’équipe
Théorie du Laboratoire Pierre Aigrain sur une nouvelle source de rayonnament THz.
Nous avons mis en évidence la possibilité de générer des impulsions THz large bande
dans le graphène sous excitation optique. Le graphène, matériau 2D en structure de nid
d’abeille, a des propriétés optiques et électroniques très spécifiques [24]. Il offre de nom-
breuses perspectives d’applications par exemple en tant que conducteur transparent ou
encore de photodétecteur ultrarapide [25]. Les non linéarités de ce matériau ont jusqu’ici
été relativement peu étudiées [26]. Dans ce contexte, notre travail s’est concentré sur
l’effet dans la gamme THz de non-linéarités du graphène induites par des impulsions
femtoseconde proche infrarouge. Pour cela, nous avons fait usage de la détection cohé-
rente associée à la spectroscopie THz dans le domaine temporel. Cette détection nous a
permis d’analyser le profil du champ émis en fonction des conditions d‘excitation. Nous
montrons que la génération de rayonnement THz résulte d’un transfert de quantité de
mouvement des photons aux électrons ("photon drag"). Outre la mise en évidence d’un
nouveau moyen d’émettre des impulsions THz large-bande, l’effet photon drag permet
d’étudier les propriétés fines de la structure de bande. Nous montrons que l’émission
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THz résulte de l’interaction électronique des atomes non immédiatement voisins des
plans de graphène.
Ce manuscrit se découpe en cinq chapitres. Tout d’abord nous décrivons le montage
expérimental au cœur de ce travail de thèse: la spectroscopie THz dans le domaine tem-
porel. Puis après avoir décrit le fonctionnement des lasers à cascade quantique, deux
chapitres sont intégralement dédiés à leur étude: contrôle de phase du champ électrique,
étude des propriétés dynamiques du gain et génération d’impulsions courtes à partir de
ces lasers. Dans un dernier chapitre, nous étudions la génération de THz par le graphène
sous excitation optique.
Dans le chapitre 1, nous décrivons le dispositif de spectroscopie THz dans le domaine
temporel. Un laser femtoseconde à modes bloqués, qui produit des impulsions (de durée
∼ 100 fs) dans le proche infrarouge (longueur d’onde ∼ 800 nm) est utilisé pour générer
des impulsions THz large bande via des antennes photoconductrices. Ce laser est éga-
lement indispensable pour la détection électro-optique cohérente. Le dispositif de TDS
est à la base des études menées sur le graphène comme sur les lasers à cascade quantique.
Dans le chapitre 2, nous introduisons la physique des lasers à cascade quantique.
Après une description de leur principe de fonctionnement, nous détaillons ensuite les
techniques de caractérisation de ces lasers que nous utilisons par la suite: mesure des
caractéristiques courant-tension-puissance optique et mesure du gain du laser en régime
permanent.
Le chapitre 3 détaille tout d’abord la méthode utilisée pour le contrôle de la phase du
champ rayonné par un LCQ. Elle s’appuie sur l’injection d’impulsions THz de l’antenne
dans la cavité du laser et sur son allumage simultané. Cette méthode permet de détecter
le profil du champ électrique rayonné par le laser à l’aide de la détection électro-optique.
A l’appui d’une simulation de Maxwell-Bloch de l’émission laser comparée aux mesures,
nous montrons qu’il est possible de d’estimer un paramètre dynamique du gain: le temps
de recouvrement du gain. De plus, nous montrons l’efficacité du contrôle de phase et
proposons une solution pour simplifier le dispositif associé.
Dans le chapitre 4, nous décrivons nos expériences permettant la génération d’impul-
sions courtes à partir de LCQs THz. Après avoir introduit et dressé un état de l’art
du blocage de modes pour les LCQs, nous décrivons la technique qui est basée sur une
modulation du courant injecté dans le laser. Cette modulation de courant permet d’ef-
fectuer une modulation de gain du laser. La génération d’impulsions courtes pour ces
lasers a historiquement été rendue ardue à cause de la dynamique du gain mais aussi de
la difficulté de caractérisation des impulsions émises. L’injection seeding permet de fixer
la phase du champ électrique THz. Cette technique permet également de caractériser
complètement le train d’impulsions émis.
Le chapitre 5 aborde les expériences effectuées sur le graphène. Nous situons le contexte
du graphène dans l’essor des technologies THz. Le dispositif expérimental repose sur
l’excitation du graphène par des impulsions femtoseconde proche infrarouge et sur la
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détection du rayonnement THz émis en temps. L’excitation optique se fait à haute
énergie (1.55 eV) loin du niveau de Fermi (inférieur à 250 meV). L’effet des conditions
d’excitation sur le rayonnement émis est étudié et conduit à l’interprétation de cet effet
non-linéaire en termes de transfert de la quantité de mouvement des photons aux élec-
trons du matériau, connu comme effet "photon drag". Le développement d’un modèle de
liaisons fortes aux seconds voisins permet d’analyser des effets subtils de la structure de
bande. Ce modèle comparé aux expériences permet également d’analyser les différences
de temps de relaxation entre les trous et électrons photogénérés.
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La spectroscopie THz dans le
domaine temporel
Nous présentons dans ce chapitre le dispositif expérimental central de ce travail de
thèse: la spectroscopie THz dans le domaine temporel (THz time-domain spectroscopy
en anglais ou TDS THz). Cette technique est composée d’une génération et d’une détec-
tion "cohérente" du rayonnement THz, qui permet d’extraire l’amplitude et la phase du
champ électrique. La spectroscopie THz dans le domaine temporel est un outil très puis-
sant qui a de multiples applications, de la caractérisation d’explosifs [4] à la détection
d’antibiotiques dans les aliments [5]. Elle offre de plus la possibilité de mesures avec un
excellent rapport signal à bruit et une gamme dynamique très élevée, en comparaison
d’autres méthodes utilisées dans cette gamme de fréquences comme le spectromètre In-
fraRouge à Transformée de Fourier (FTIR) [9]. Ces avantages la rendent indispensable
pour les travaux discutés dans cette thèse. La description des propriétés dynamiques des
LCQs (chap. 3 et 4) comme l’étude d’un effet non-linéaire associant ondes THz et IR
dans le graphène (chap. 5) s’appuient directement sur la mesure du champ électrique
rayonné.
Le fonctionnement de la spectroscopie THz dans le domaine temporel est abordé dans
ce chapitre, avec les méthodes de génération et de détection. Nous mettons en particu-
lier en avant le caractère cohérent de cette détection qui est un point critique pour la
détection du rayonnement émis par un LCQ, comme nous le verrons dans le chapitre
3. Un avantage important de ce montage expérimental est sa robustesse et sa flexibi-
lité. Dans le chapitre 5, c’est le graphène qui est directement utilisé comme source de
rayonnement THz dans ce montage.
CHAPITRE 1. LA SPECTROSCOPIE THZ DANS LE DOMAINE TEMPOREL
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1.1 Les lasers femtoseconde
Les lasers qui produisent des impulsions femtosecondes [27] sont très utiles pour
étudier les évènements ultrarapides de durée subpicoseconde (1 ps = 1 THz). Ils ont
par exemple permis de comprendre les effets cohérents liés aux excitons dans le GaAs
massif [28] ou dans un tout autre contexte les mécanismes de perception visuelle via le
comportement des molécules de la rétine [29]. Un laser particulièrement utilisé dans ce
contexte est le laser Ti:Sa, où le milieu à gain est constitué d’un oxyde d’aluminium
(saphir) dopé avec des ions Titane. Les impulsions fs y sont obtenus par un mécanisme
de blocage de modes par effet Kerr optique (référence [30] ou voir 4.1.2). Les lasers
Ti:Sa en régime pulsé délivrent typiquement un train d’impulsions de largeur 10-100 fs,
avec un taux de répétition ∼ 80 MHz et une énergie par impulsion ∼ 10 nJ.
Les impulsions fs produites par ces lasers peuvent être employées pour générer et dé-
tecter des impulsions THz. Le dispositif qui rassemble à la fois génération et détection
en temps de ces impulsions THz pour la spectroscopie, similaire par son principe aux
techniques pompe-sonde, est à la base de la spectroscopie THz dans le domaine tempo-
rel.
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1.2 Génération d’impulsions THz large bande
Les méthodes les plus répandues pour produire des impulsions THz monocycles (de
durée proche de la ps) et donc large bande s’appuient sur deux mécanismes différents:
soit sur la réponse non-linéaire des électrons liés dans les cristaux, soit sur l’existence de
photocourants transitoires dans les semi-conducteurs induits par une excitation optique
pulsée.
1.2.1 Les antennes photoconductrices
Les antennes photoconductrices permettent la génération d’impulsions THz à partir
de photocourants générés par les impulsions fs. Ces antennes sont constituées d’élec-
trodes métalliques déposées sur un semi-conducteur (souvent du GaAs). Le dispositif le
plus simple est l’antenne dipolaire composée de deux électrodes uniquement (figure 1.1).
Une tension est appliquée entre les deux électrodes. L’excitation optique se fait à une
énergie de 1.53 eV pour une longueur d’onde de 810 nm et est supérieure à la bande
interdite du matériau (1.42 eV pour le GaAs). Elle permet ainsi de générer une popu-
lation de paires électrons-trous. Ces porteurs sont accélérés sous l’effet de la tension
appliquée, puis relaxent. Le champ électrique rayonné en champ lointain est celui d’un
dipôle oscillant et a la dépendance [1]:
ETHz(t) ∝ ∂J(t)
∂t
(1.1)
où J(t) est le courant photogénéré dont la durée est donnée par celle de l’excitation
optique et le temps de vie des porteurs photogénérés. La durée de l’excitation optique
est de l’ordre de 100 fs et le temps de vie des porteurs se situe dans la gamme [1-100]
ps [31]. Pour un courant transitoire d’une durée de l’ordre de 1 ps, le champ électrique
THz est une impulsion monocycle dont les fréquences se situent dans le THz. Pour
couvrir un spectre THz large, il est nécessaire que le transitoire de courant soit le plus
court possible. Les matériaux qui donnent les meilleures performances sont à base de
GaAs. Le GaAs-BT (GaAs Basse température) dont la croissance est faite par épitaxie
par jet moléculaire à basse température (environ 200◦C) permet d’atteindre les temps
de vie des porteurs photogénérés les plus courts, de l’ordre de 0.2 ps [32]. L’usage du
GaAs-BT présente également les avantages d’avoir une mobilité élevée, de l’ordre de
5000 cm2V−1s−1 et un champ de claquage élevé 1, de l’ordre de 100 kV.cm−1.
A partir du schéma de l’antenne dipolaire représenté sur la figure 1.1, des dispositifs
plus perfectionnés ont été développés. Les antennes interdigitées, initialement proposées
en 2005 [33], ont une structure alternative avec les deux électrodes métalliques en forme
de deux peignes imbriqués. La surface occupée par les deux peignes est de l’ordre de
500 µm × 500 µm. Le dispositif est donc illuminé avec un faisceau dont le diamètre est
supérieur à la longueur d’onde d’émission (1 THz ∼ 300 µm), ce qui permet de minimiser
les effets de diffraction. Le grand avantage de ce dispositif est qu’il permet d’obtenir
1. L’amplitude du champ THz rayonné est proportionnelle à la tension appliquée sur les électrodes.
Un champ de claquage élevé permet donc d’appliquer une tension plus élevée sans risquer d’endommager
le dispositif.
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de très bonnes performances sans nécessiter l’emploi de tensions élevées appliquées sur
les électrodes [34]. On peut de plus moduler ces antennes à haute fréquence ce qui
est très commode lorsque l’on utilise une détection synchrone pour faire l’acquisition du
champ THz émis. Ce sont ces antennes que nous utilisons par la suite pour la génération
d’impulsions THz monocycles. Elles permettent de couvrir une gamme spectrale typique
de 5 THz.
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Figure 1.1 – Schéma d’une antenne photoconductrice dipolaire constituée d’un substrat
de GaAs et de deux électrodes.
1.2.2 Le redressement optique
Un autre mécanisme de génération d’impulsions THz large-bande s’appuie sur le
redressement optique dans un cristal non-linéaire [1]. Ce processus est employé pour
l’émission THz dans certains cristaux, tels que le le ZnTe [35], le GaP ou le CdSe.
Le redressement optique repose sur un effet non-linéaire d’ordre 2 dans les matériaux
non-centrosymétriques. L’interaction non-linéaire conduit à un mélange entre les diffé-
rentes fréquences associées aux impulsions fs qui illuminent le cristal. La polarisation
non-linéaire induite dans le matériau suit l’enveloppe de l’impulsion fs. La variation tem-
porelle de la polarisation est source d’un rayonnement électromagnétique dont la bande
passante est donnée par l’inverse de la durée des impulsions. Cette méthode permet de
couvrir un spectre plus large que les antennes photoconductrices (compris typiquement
entre 0.5 THz et une dizaine de THz) et le cristal peut être illuminé avec des puissances
plus élevées. En revanche, le champ THz émis présente un bruit plus élevé.
1.2.3 Autres méthodes
La majorité des applications qui nécessitent l’usage d’impulsions THz large bande
s’appuient sur l’une ou l’autre des méthodes de génération exposées précédemment. Les
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dispositifs de génération par rectification optique ou à l’aide d’antennes photoconduc-
trices ont l’avantage d’être compacts et simples à mettre en oeuvre. De plus, le champ
obtenu est suffisamment fort pour permettre souvent des mesures avec un excellent rap-
port signal à bruit.
Il existe cependant de nombreuses autres techniques. Parmi celles développées le plus
récemment, on peut mentionner la génération d’impulsions THz monocycles dans les
cristaux de Niobate de Lithium (LiNbO3) où on exploite le caractère non-linéaire élevé
du matériau. L’inconvénient de cette méthode est le fort désaccord de phase entre la
vitesse de phase de l’onde THz et la vitesse de groupe des impulsions fs qui nécessite
une géométrie d’excitation spécifique [37].
Il est également possible de générer des impulsions THz large-bande dans l’air [38] à
partir du mélange d’onde entre une impulsion à la fréquence fondamentale ω et une
à la frequence 2ω. Le mécanisme est un mélange à quatre ondes et l’émission THz
résulte d’un courant transitoire dans le plasma généré par les impulsions optique de
forte puissance.
1.3 La détection électro-optique
1.3.1 Détecteurs THz
Parmi les détecteurs THz, on peut distinguer ceux qui permettent d’accéder à des
informations sur l’amplitude et la phase du champ électrique THz (détecteurs cohérents)
de ceux qui permettent d’accéder uniquement à l’intensité (détecteurs incohérents). Les
détecteurs incohérents, tels que les bolomètres, cellules de Golay ou encore pyroélec-
triques, exploitent des effets thermiques. Les détecteurs cohérents exploitent souvent les
mêmes effets physiques sous-jacents que les antennes photoconductrices ou le redres-
sement optique utilisés comme sources d’impulsions THz large bande. Le rayonnement
THz continu peut être détecté via une détection hétérodyne ou à l’aide de processus
de photomélange dans des antennes [1]. Pour la spectroscopie THz dans le domaine
temporel, la détection du champ des impulsions THz se fait couramment à l’aide d’un
cristal électro-optique ou d’une antenne photoconductrice.
1.3.2 L’effet électro-optique
Le principe de la détection électro-optique repose sur la mesure de la biréfringence
induite par un champ électrique dans certains cristaux (GaP ou ZnTe en particulier).
La biréfringence induite, appelée effet Pockels, est proportionnelle à l’amplitude du
champ électrique appliqué [39]. Dans le cadre de la spectroscopie THz dans le domaine
temporel, l’effet est exploité pour mesurer l’amplitude du champ électrique THz, via la
biréfringence qu’il induit sur le cristal. La biréfringence dynamique est sondée à l’aide
du faisceau IR fs. Pour cela, le faisceau IR, polarisé linéairement, est focalisé sur le
cristal de ZnTe dans la zone de recouvrement avec le faisceau THz. Sous l’effet de la
biréfringence induite, la polarisation rectiligne du faisceau IR est modifiée. La mesure du
changement de polarisation permet ainsi de remonter à l’amplitude du champ électrique
THz.
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1.3.3 Détection utilisée
La configuration qui permet de mesurer le changement de polarisation du faisceau
IR induit par le champ THz est représentée sur la figure 1.2. Cette configuration est la
plus communément utilisée pour les montages de spectroscopie THz dans le domaine
temporel. La majorité des travaux décrits dans cette thèse s’appuient sur cette géomé-
trie pour la détection. 2.
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Figure 1.2 – Schéma de principe de la détection électro-optique.
Le montage pour la détection du changement de polarisation du faisceau IR est composé
de l’association d’une lame quart-d’onde, d’un cube séparateur de polarisation Wollas-
ton et d’une balance de photodiodes.
Sans champ THz. En l’absence de champ THz appliqué, il n’y a pas de biréfringence
induite dans le cristal électro-optique. Ainsi, la polarisation du faisceau fs incident sur
le cristal demeure inchangée. La polarisation rectiligne du faisceau IR est orientée à 45◦
des axes neutres du cristal. L’orientation de la lame-quart d’onde est ajustée sans champ
THz de sorte à ce que la polarisation IR se situe également à 45◦ de ces axes neutres.
Dans ces conditions, la polarisation linéaire du faisceau IR devient circulaire après avoir
traversée la lame quart-d’onde. Le prisme de Wollaston permet de séparer spatialement
les composantes du champ électrique IR orthogonales. Les deux sous-faisceaux de polari-
sations rectiligne orthogonales sont ensuite collectés par deux photodiodes. Un montage
électronique en aval des deux photodiodes permet d’effectuer la différence des intensi-
tés collectées sur les deux photodiodes. La polarisation circulaire conduit à un signal nul.
Avec champ THz. Lorsque le cristal est illuminé par un rayonnement THz, le faisceau
IR subit la biréfringence induite par le champ THz sur le cristal. La polarisation après
la lame quart-d’onde est cette fois-ci elliptique. La différence d’intensité collectée par la
balance de photodiodes est non nulle et s’exprime selon la relation [39]:
∆I = I0 sin δΦ ≃ I0δΦ = 2I0πL
λ
n30r41ETHz (1.2)
2. Dans la section 3.4.2 (Chap.3), nous utilisons une configuration électro-optique différente, dé-
taillée dans l’annexe C.
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ou I0 est l’intensité moyenne IR incidente sur le cristal de détection et δΦ le déphasage
lié à la biréfringence du cristal. Ce déphasage est proportionnel au champ électrique
THz ETHz. λ est la longueur d’onde du faisceau IR. L, n0 et r41 sont respectivement
l’épaisseur du cristal de détection, son indice optique et la valeur de son coefficient
électro-optique.
b) a) 
L1 ZnTe 
Figure 1.3 – a) Géométrie pour la détection du rayonnement THz. Un miroir para-
bolique est utilisé pour rediriger et focaliser le faisceau THz (en vert) sur le cristal de
ZnTe. Le faisceau IR (en rouge) est focalisé à l’aide d’une lentille achromatique. Le
miroir parabolique est percé ce qui permet d’illuminer le cristal de détection avec le
faisceau IR (en rouge) colinéaire au faisceau THz. b) Fonction de réponse du cristal de
ZnTe pour diverses épaisseurs d’après [1].
Nous utilisons des cristaux de ZnTe pour la détection électro-optique. Le faisceau THz
est focalisé sur le cristal à l’aide d’un miroir parabolique (voir figure 1.3 a)). Le faisceau
IR focalisé incide sur le cristal colinéairement au faisceau THz. Pour que la détection
soit efficace, il faut assurer un bon recouvrement spatial entre les faisceaux IR et THz,
ce qui nécessite un alignement optique de qualité.
Un paramètre très important de la détection électro-optique est la bande-passante que
l’on peut obtenir. Le facteur limitant de la réponse du cristal aux hautes fréquences
est lié à la différence entre les vitesse de groupe du faisceau IR et de phase du faisceau
THz dans le cristal [1]. En effet, les vitesses de propagation des impulsions fs et de
l’onde THz générée dans le cristal sont différentes (liées à l’indice de groupe optique et
à l’indice de phase THz du ZnTe respectivement). Le déphasage empêche de détecter
les hautes fréquences. Cet effet est d’autant plus marqué que l’épaisseur L du cristal
est importante. Cependant, d’après la relation 1.2, le signal collecté par la balance de
photodiodes est proportionnel à l’épaisseur L traverse. Le choix de l’épaisseur du cristal
appropriée est donc un compromis à faire entre l’amplitude du signal collecté et la né-
cessité de détecter les hautes fréquences. Il faut noter enfin que l’absorption du ZnTe est
très élevée autour de 5 THz (effet d’absorption du au phonons Transverse Optique [40]).
Le ZnTe est finalement très adapté pour une gamme comprise antre 0.1 et 4 THz. Nous
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utilisons par la suite ce cristal (orientation (110)) avec des épaisseurs comprises entre
200 µm et 1 mm (fonction de réponse sur la fig 1.3.b).
L’effet électro-optique est sensible à la fois à la polarisation des faisceaux IR et THz et
est maximisé lorsque les polarisations linéaires THz et IR sont parallèles ou orthogonales
[39]. Dans notre montage, les polarisations THz de l’antenne et IR du laser Ti:Sa sont
les mêmes (rectilignes et parallèles). L’angle azimutal du cristal de ZnTe (110) est ajusté
de sorte à maximiser le signal mesuré.
1.4 Dipositif expérimental
La spectroscopie THz dans le domaine temporel consiste en la mesure du rayon-
nement THz transmis/réfléchi à travers un échantillon. L’analyse du rayonnement dé-
tecté permet de déduire des informations sur les propriétés d’absorption ou de gain de
l’échantillon. L’intérêt majeur de cette technique de spectroscopie est que le système
de détection donne accès à l’amplitude et à la phase du champ électrique. Un autre
avantage de la détection cohérente est que l’on peut mesurer un signal THz petit dans
un bruit de fond THz beaucoup plus élevé. Cette technique de spectroscopie permet
ainsi d’atteindre des sensibilités très élevées, supérieures à celles obtenues avec des bo-
lomêtres [41].
1.4.1 Montage
Le dispositif complet de spectroscopie THz dans le domaine temporel que nous uti-
lisons est représenté sur la figure 1.4. Toutes les expériences décrites dans ce manuscrit
s’appuient sur l’usage d’un laser Ti:Sa Mira 900 de la marque "Coherent". Les impul-
sions générées sont délivrées avec un taux de répétition de 76 MHz (une impulsions
toutes les 13.2 ns). La puissance moyenne du train d’impulsions en sortie du laser peut
atteindre une valeur de 1.5 W (soit une énergie de 20 nJ par impulsion). Elles ont une
durée typique de 100 fs, et un spectre gaussien centré sur 820 nm, de largeur à mi-
hauteur environ 10 nm.
Le laser Ti:Sa est utilisé pour la génération et pour la détection du champ THz. Le
faisceau proche-IR est divisé en deux à l’aide d’un séparateur de faisceau. Un des deux
sous-faisceaux (environ 70% de la puissance totale) est dédié à la génération d’impul-
sions THz large-bande. La source d’impulsions THz est une antenne photoconductrice
interdigitée. Les impulsions THz sont générées dans le montage au même taux de répé-
tition que les impulsions fs, soit chaque 13.2 ns. Un premier miroir parabolique hors-axe
(focale de 15 cm) permet de collecter le rayonnement émis par l’antenne (l’antenne est
placée au point focal objet du parabolique). Le faisceau THz collimaté est ensuite fo-
calisé à l’aide d’un second miroir parabolique (focale de 12.5 cm). C’est à cet endroit
qu’est placé l’échantillon dont on souhaite étudier le comportement sous rayonnement
THz. Les échantillons sont donc étudiés par transmission. Enfin, le rayonnement THz
est refocalisé sur le cristal de ZnTe à l’aide de deux autres miroirs paraboliques (de
focale 15 cm et 7.5 cm). Le second sous faisceau IR est focalisé sur le cristal de détec-
tion (avec une lentille de focale 30 cm) et permet via l’effet électro-optique, de mesurer
l’amplitude du champ électrique THz. Pour reconstruire l’ensemble du profil THz, on
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ajoute une ligne à retard optique (voir section suivante). L’ensemble du montage où se
propagent les ondes THz est placé sous enceinte d’air sec. Ceci limite l’absorption du
rayonnement THz par l’eau.
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Figure 1.4 – Schéma du montage expérimental de spectroscopie THz dans le domaine
temporel.
Pour l’acquisition des données, nous faisons usage d’un appareil de détection synchrone
qui nécessite une modulation du signal à mesurer. Ainsi, le signal de la source de rayon-
nement THz (ici l’antenne) est modulé électriquement à une fréquence de référence Fref
(fig 1.4). Pour cela, on applique une tension créneau sur l’antenne de fréquence typique
10 kHz. Le bruit dans le domaine THz qui n’est pas synchronisé à cette fréquence
de référence est ainsi éliminé par la détection. La détection synchrone permet égale-
ment d’effectuer des mesures différentielles, par exemple en modulant électriquement
l’antenne et l’échantillon à des fréquences différentes. C’est le cas de la mesure "f-2f"
détaillée dans la section 2.3.3 (chap.2).
Un avantage de ce montage est sa flexibilité. On peut par exemple effectuer des mesures
à basse température en ajoutant un cryostat à doigt froid et à accès optique sur le
chemin du faisceau THz. On peut aussi modifier le système de détection ou la source de
rayonnement THz. Nous verrons dans ce manuscrit que ce montage de base est modifié
à maintes reprises en fonction de l’usage désiré.
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1.4.2 Échantillonnage en temps équivalent
Le rôle de la ligne à retard optique représentée sur la figure 1.4 est de changer le
retard temporel entre les impulsions fs optique et les impulsions THz et ainsi de per-
mettre un échantillonnage, point par point des impulsions THz émises par l‘antenne. Les
champs THz que nous souhaitons détecter ont une fréquence comprise dans la gamme
[0.1 - 4] THz. Pour pouvoir reconstruire le champ THz par échantillonnage sans perte
d‘informations, le critère de Shannon-Nyquist impose que la fréquence d‘échantillonnage
soir au minimum deux fois supérieure à la fréquence la plus élevée du signal à mesurer.
Pour pouvoir échantillonner un signal à 1 THz, il faut donc être capable d’effectuer des
évènements d’échantillonnages à des intervalles de temps inférieurs à 500 fs. Il n’existe
cependant aucun système électronique suffisamment rapide (bande passante limitée à
quelques dizaines de GHz) pour effectuer cette mesure de façon directe. Un moyen de
contourner cette difficulté est d’effectuer un échantillonnage en "temps équivalent" plu-
tôt qu’un échantillonnage en temps réel. Le manque de rapidité du système d’acquisition
électronique en aval de la balance de photodiodes n’est alors plus une contrainte. Le
processus d’échantillonnage est illustré sur la figure 1.5.
A position de la ligne à retard fixe, un même évènement d’échantillonnage est répété
un très grand nombre de fois dans les mêmes conditions. Le valeur du champ THz ob-
tenue correspond à la moyenne sur les N évènements d’échantillonnage. N est de l’ordre
de 106 pour une constante de temps de la détection synchrone de 10 ms (très souvent
suffisante pour obtenir une sensibilité suffisante). Après la mesure d’un point du champ
THz, la ligne à retard optique est déplacée et un autre point du champ THz peut être
mesuré par moyennage de N évènements. La ligne à retard micrométrique a un pas de
1 µm, ce qui correspond à un pas en temps de 6.6 fs. Cette résolution temporelle rend
en principe possible la mesure de fréquences jusqu’à 75 THz. En pratique, on est limité
bien en-deçà de cette valeur par la détection électro-optique (voir section 1.3.3.). Pour
les études décrites dans ce manuscrit, le pas de la ligne à retard le plus petit que nous
utilisons est de 5 µm, correspondant à un pas en temps de 30 fs.
Pour que l’échantillonnage en temps équivalent soit possible, une condition est indispen-
sable. Il faut que pour une position de la ligne à retard fixe, la phase et l’amplitude du
champ THz soient exactement les mêmes pour chacune des N impulsions fs successives.
Lorsque le champ THz satisfait cette condition, on dira par la suite qu’il est synchronisé
avec les impulsions fs (voir figure 1.6). Si ce n’est pas le cas (champ non synchronisé),
le champ ne peut être mesuré et le signal collecte sur la balance de photodiodes est nul.
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Figure 1.5 – Principe de l’échantillonnage électro-optique en temps équivalent. A po-
sition de la ligne à retard fixe, N évènements d’échantillonnage sont réalisés dans les
mêmes conditions pour la mesure d’un point de l’impulsion THz. la ligne à retard est
ensuite déplacée. Le déplacement de la ligne à retard permet d’échantillonner point par
point l’impulsion THz qui peut ainsi être reconstruite en temps.
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T = 13.2 ns
X Nligne a retard a)
b)
position t=t
moyenne = ETHz(t)
moyenne = 0
Figure 1.6 – Événements successifs d’échantillonnage à position de la ligne à retard
fixe. a) Champ synchronisé. b) Champ non synchronisé.
1.4.3 Caractérisation de la source THz
Le dispositif expérimental permet de mesurer en temps le champ émis par l’antenne
ou le champ transmis à travers l’échantillon. L’acquisition se fait via l’usage de la dé-
tection synchrone. La constante de temps de la détection synchrone définit le nombre
d’évènements d’échantillonnage N à retard fixe dont le moyennage donne un point du
profil du champ THz. La ligne à retard est ensuite déplacée et le moyennage est de
nouveau effectué pour extraire un autre point du profil du champ THz. On peut ainsi
reconstruire l’ensemble du profil temporel. Sur la figure 1.7, on peut voir le résultat
d’une mesure du champ émis par l’antenne sans échantillon placé dans le dispositif avec
un cristal de détection d’épaisseur 1 mm. L’impulsion THz a une largeur totale de 2 ps
(fig 1.7.a). Son profil spectral (fig 1.7.b), obtenu par Transformée de Fourier rapide du
signal en temps, présente un maximum à 0.9 THz et est nul à partir de 2.7 THz. Un
creux est observé à 1.7 THz, qui correspond à une absorption résiduelle due à l’eau.
Le montage de spectroscopie THz dans le domaine temporel permet également d’estimer
la valeur du champ électrique THz. D’après la relation 1.2, on a :
ETHz =
λ
2πLn30r41
∆I
I0
Si en plus, on tient compte de la réponse fréquentielle du cristal F (ωTHz) (voir fig 1.3.b
référence [1]) et du fait que le champ THz incident sur le cristal est partiellement réfléchie
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Figure 1.7 – Mesure d’une impulsion THz émise par l’antenne photoconductrice. a)
Profil temporel. b) Profil spectral obtenu par Transformée de Fourier rapide du signal
en temps.
(coefficient de transmission t), on a :
ETHz(ωTHz) =
λ
2πLn30r41
1
tF (ωTHz)
∆I
I0
= α(ωTHz)
∆I
I0
et pour le cristal de ZnTe d’épaisseur 1 mm à la fréquence de 1 THz 3:
α(ωTHz = 1THz) = 25.9kV/cm
Par ailleurs :
∆I
I0
=
S√
2af102(UD1 + UD2)
UD1 et UD2 sont les valeurs des tensions mesurées sur chacune des photodiodes. Afin de
ne pas saturer la balance de photodiodes, on ajoute lors de ces mesures une résistance de
100 Ω en parallèle du circuit de transimpédance de gain 104 : cette méthode de mesure
conduit au facteur 102 qui apparaît dans l’expression. S est la valeur affichée par la
détection synchrone. Le facteur
√
2af tient compte de la valeur RMS mesurée par la
détection synchrone et du coefficient de Fourier af = 2pi sin(
piτ
T ) (
τ
T rapport cyclique)
introduit par le choix de la modulation électrique appliquée à la source THz.
En utilisant cette procédure, la valeur maximale du champ émise par l’impulsion THz
représentée sur la figure 1.7.a) a est évaluée à 89 V/cm.
3. La dépendance en fréquence de α(ωTHz) est donnée par celle de F (ωTHz) qui varie peut dans la
gamme [0-2] THz (fig 1.3.b).
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1.5 Intérêt pour notre étude
L‘usage de la spectroscopie THz dans le domaine temporel est au cœur des travaux
discutés dans ce manuscrit. En particulier, la mesure de l’amplitude et de la phase du
champ THz donne accès à une grande richesse d’informations. Ceci permet d’explorer
les propriétés fondamentales de matériaux ou dispositifs avec les ondes THz. Via cette
technique, l’observation de l’émission transitoire des LCQs (chap.3) permet d’étudier
le comportement dynamique de ces dispositifs dont les performances (température de
fonctionnement, contrôle du profil l’émission) sont encore à améliorer. le profil d’émis-
sion de ces lasers en régime de blocage de modes (chap.4) est aussi reconstruit à l’aide
de la spectroscopie dans le domaine temporel. Cette dernière mesure est très intéres-
sante car nécessaire pour caractériser les impulsions émises par le LCQ et impossible à
effectuer avec les techniques d’autocorrélation standards utilisées en optique. La sensi-
bilité très élevée de cette spectroscopie permet également de détecter l’émission THz du
graphène sous excitation optique (chap.5). Cette mesure permet d’analyser des effets
non-linéaires qui dépendent de manière subtile de la dynamique des porteurs de charge
du matériau.
La spectroscopie THz dans le domaine temporel a de multiples applications hors re-
cherche fondamentale. Ses applications s’orientent essentiellement sur l’imagerie non
invasive [42], le contrôle qualité [8], l’identification des molécules [43] et sont en plein
essor. Dans ce contexte, il est important de disposer de sources avec des caractéristiques
variées (haute puissance, large bande, efficacité élevée) que l’on peut intégrer dans ces
systèmes de spectroscopie. Nous mettons en avant dans notre travail la possibilité de
contrôler la phase de LCQs avec une émission en régime continu ou impulsionnel. Ceci
ouvre la voie à l’usage de ces lasers comme source puissante pour la spectroscopie dans
le domaine temporel.
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Les Lasers à Cascade Quantique
THz
En 1970, Esaki et Tsu [44] ont mis en avant la similitude entre le potentiel pério-
dique d’un cristal et celui introduit par une séquence répétée de couches nanométriques
de semiconducteurs (superréseau). Les états électroniques introduits par le potentiel
1D lié à l’alternance des couches sont à l’origine de sousbandes au sein d’un même
bande et Esaki et Tsu introduirent ainsi le concept de minibande et de minigap. Deux
ans plus tard, Kazarinov et Suris évoquent la possibilité de l’amplification de lumière
à partir de transitions entre des états de sousbandes différentes [45], dite transitions
intersousbandes. Ils étudièrent théoriquement le comportement d’un superréseau sous
l’application d’un champ électrique et les moyens d’en tirer parti pour produire une
émission laser. En effet, les propriétés de ces transitions intersousbandes permettaient
d’envisager de nouvelles possibilités pour les lasers semiconducteurs, en particulier l’ac-
cès à des fréquences d’émission dans le domaine du moyen infrarouge et du THz.
Les premières observations expérimentales de transitions intersousbandes ont été effec-
tuées sur des systèmes Si/SiO2 [46], notamment avec Tsui et Gornick [47] qui observèrent
les premiers l’émission de lumière dans ce type d’hétérostructure en 1976. En 1985,
West et Eglash [48] observèrent l’absorption intersousbande de multi-puits quantiques
de GaAs/AlGaAs. Ils démontrèrent expérimentalement la valeur elevée de l’élément de
matrice dipolaire associé à ces transitions ainsi que la possibilité de changer l’énergie
de transition en modifiant la largeur des puits de potentiel, deux grands avantages de
l’usage des transitions intersousbandes pour l’émission laser. En 1989, Helm [49] mesure
la luminescence intersousbande d’un superréseau.
L’apparition des dispositifs exploitant ces transitions est finalement marquée par le
premier détecteur QWIP (Quantum Well Infrared Photoconductor), réalisé aux Bell
Laboratories [50]. Le premier laser intersousbande, nommé laser à cascade quantique,
vit le jour en 1994 [14] dans l’équipe de F.Capasso.
Ce chapitre fournit les points clés nécessaires à la compréhension du fonctionnement
des LCQs THz. Nous introduisons dans un premier temps les propriétés des transitions
intersousbandes et leurs intérêts (section 2.1). Elles forment la brique élémentaire du
fonctionnement des LCQs. Nous décrivons ensuite dans la section 2.2 la composition
de ces dispositifs; d’une part le choix des dessins de structure de bande qui permettent
l’émission laser THz; d’autre part les guides d’onde associés permettant le confinement
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du mode électromagnétique dans le milieu à gain du LCQ. Enfin, nous abordons les
outils de caractérisation de ces lasers (caractérisation électrique dans la section 2.2.3
et mesure du gain spectral dans la section 2.3) qui sont à la base des travaux décrits
dans les deux chapitres suivants.
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2.1 Ingénierie quantique dans les structures semiconduc-
trices
2.1.1 Les transitions intersousbandes
Les lasers semiconducteurs sont apparus dès 1962 [51, 52]. Une étape importante
pour l’amélioration des performances de ces dispositifs a été franchie en 1978 avec la
réalisation des premiers lasers à puit quantique [53]: l’usage d’hétérostructures permet
de confiner les porteurs de charge. La densité de porteurs susceptibles de générer des
photons est ainsi accrue drastiquement et conduit à une réduction forte du seuil laser.
Ces lasers reposent tous sur la recombinaison radiative interbande de paires électron-trou
confinées. La fréquence d’émission est alors donnée par l’énergie de la bande interdite. Il
y a donc un obstacle au développement de ces lasers dans le moyen infrarouge pour des
longueurs d’ondes supérieures à environ 5 µm 1 (énergies inférieures à 250 meV) du fait
du faible nombre de matériaux à bande interdite suffisamment petite. Cette difficulté
peut être levée en utilisant des transitions radiatives intersousbandes.
Une transition dite "intersousbande" se produit entre deux états d’une même bande,
qui ont donc un même profil de dispersion suivant les directions kx, ky (fig 2.1.a). Les
profils d’absorption comme d’émission se distinguent totalement de ceux associés à des
transitions interbandes. Ils sont marqués par une raie spectrale à une énergie donnée,
de façon similaire à un système atomique (fig 2.1.b).
Les dépendances générales de l’énergie d’une transition intersousbande avec les para-
mètres de l’hétérostructure choisie peuvent être obtenues en s’appuyant sur l’exemple
du cas simple d’un puits idéal (représenté sur la figure 2.1 a)). Une épaisseur Lz de GaAs
1. Une émission continue a été observée à 5.6 µm à température ambiante pour des lasers à cascade
interbande et est reportée dans [54].
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(matériau B) est insérée entre deux couches épaisses d’AlGaAs (matériau A) suivant la
direction de croissance z. Le puits est formé par la différence de bande interdite entre
ces deux matériaux.
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Figure 2.1 – Transition intersousbande dans une hétérostructure de semiconducteurs
d’axe de croissance z (matériau A, B et A). a) Une transition intersousbande s’effectue
par transition d’un électron entre deux états d’une même bande (ici bande de conduc-
tion). La dispersion suivant kx,y des deux sous-bandes impliquées est identique résultant
en une absorption type raie spectrale centrée sur l’énergie de transition.
L’équation de Schrödinger associée aux fonctions d’onde Ψ(r) caractéristiques du sys-
tème est :
H0Ψ(r) =
{
p2
2m
+ V (r)
}
Ψ(r) = EΨ(r)
où p et m représentent l’impulsion et la masse de l’électron, V (r) le potentiel cristallin
(atomique + celui créé par le puits). Les fonctions enveloppe χn(z) sensibles au potentiel
de confinement [55] sont solutions de l’équation :{−~2
2m∗
d2
dz2
+ V (z)
}
χn,p(z) = Epχn,p(z)
où p correspond à l’indice des différentes sous-bandes de la bande n. La masse m∗
(m∗ = 0.067m dans le cas du GaAs) est la masse effective. Pour une bande donnée,
m∗ est indépendante de l’énergie pour un puits dit "idéal". C’est le cas pour une dis-
persion parabolique des bandes. Ces équations peuvent être résolues analytiquement
pour déterminer les énergies propres. Dans le cas d’un puits de potentiel infini on a
finalement:
Ep =
~
2π2
2
p2
m∗L2z
L’écart d’énergie entre deux niveaux est proportionnel à 1/L2z. Ainsi l’énergie associée
à une transition intersousbande peut être modifiée en changeant la taille du puits. Ceci
est un point clé de l’ingénierie quantique dans les hétérostructures. Une description
complète des propriétés des transitions intersousbandes dans les puits quantique est
faite dans les références [56, 57].
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2.1.2 Le LCQ: laser intersousbande
L’obtention de l’effet laser à partir de transitions intersousbandes dans un superré-
seau nécessite une inversion de population. Elle repose sur deux éléments clés: un champ
électrique orienté selon l’axe de croissance (pependiculaire aux plans des couches) et des
processus d’injection tunnel permettant de contrôler le transport des charges d’un puits
à l’autre.
La brique élémentaire d‘un superréseau est formée de deux puits et d‘une barrière. Consi-
dérons deux puits identiques infinis, séparés d‘une barrière fine d‘épaisseur b. Dans le
cas d‘une barrière étroite, un couplage entre les puits va apparaître et provoquer la levée
de dégénérescence des niveaux d‘énergie Ep (avec p entier naturel) identiques des deux
puits. Lorsque l‘on accroît le nombre de puits identiques couplés, ce mécanisme conduit
à l‘apparition de minibandes et de minigap introduits par Esaki [44] comme on peut le
voir sur la figure 2.2. La largeur en énergie de la minibande augmente avec le nombre
de puits et l’intensité du couplage. Ce couplage va conduire à des fonctions d’onde dé-
localisées sur les différents puits, permettant le transfert de porteurs de charges d’un
puits à l’autre par effet tunnel.
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Figure 2.2 – a) Puits quantique idéal. Les trois premiers niveaux d’énergie sont repré-
sentés ainsi que les fonctions d’ondes associées. b) Cinq puits couplés par une barrière
fine. la levée de dégénérescence des états des cinq puits conduit à l’apparition de sous-
bandes ou "minibandes" (la largeur des puits et des barrières vaut ici respectivement
12 nm et 2 nm).
La proposition de Kazarinov [45] d’appliquer un champ électrique le long de l’axe de
croissance repose sur l’idée suivante. Étant donné un ensemble de puits identiques répar-
tis dans une hétérostructure, l’énergie de l’état haut de la transition radiative d’un puits
peut être ajustée par rapport à celle de l’état bas du puits précédent, en exploitant le
potentiel énergétique ajouté par un champ électrique. Ceci permet de rendre plus facile
l’obtention d’une inversion de population.
25
CHAPITRE 2. LES LASERS À CASCADE QUANTIQUE THZ
Finalement, le superréseau associé à un laser à cascade quantique est constitué de la
répétition d’une hétérostructure complexe, dite période. Le champ électrique appliqué
a pour effet direct "d’incliner" la structure de bande, représentée sur la figure 2.3.
Chaque période est constituée d’une région où s’effectue la transition radiative suivie
d’une région de relaxation/injection. Dans la région de transition radiative, l’inversion
de population est assurée entre les états haut et bas de la transition laser, respectivement
|e〉 et |g〉. La région d’injection relaxation est dessinée pour permettre l’évacuation des
porteurs de charges et leur injection vers l’état haut de la période suivante. L’état |0〉
représente le superréseau qui permet de connecter deux périodes successives. Un laser à
cascade quantique est constitué d’une centaine de ces périodes répétées. Un électron qui
relaxe radiativement peut être réinjecté dans l’état haut de la transition radiative de
la période suivante. C’est l’origine de la dénomination "cascade" associée à ces lasers.
Dans un laser à cascade quantique, la transition radiative s’effectue dans la bande de
conduction et met en jeu uniquement les électrons. On parle de laser unipolaire.
E 
axe de croissance z 
région  
d’injection 
/relaxation 
région de  
transition 
radiative 
0 
e 
g 
Figure 2.3 – Schéma de principe de la structure de bande d’un laser à cascade quan-
tique. La transition radiative s’effectue entre les états |e〉 et |g〉. L’état |0〉 permet le
couplage à la période suivante. L’alternance des couches est répétée de sorte que les
zones où s’effectue la transition radiative succèdent à des zones de transport pur (puits
et barrières non représentés) permettant l’injection dans l’état |e〉 et la relaxation de
l’état |g〉 des électrons.
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2.1.3 État de l’art
Moyen Infrarouge et courtes longueurs d‘ondes
Dans le moyen infrarouge pour des longueurs d’ondes supérieures à 12 µm, les maté-
riaux de choix sont à base de systèmes InGaAs (puits) /InAlAs (barrières) [58]. Les
lasers associés fonctionnent à température ambiante [59], avec des rendements "à la
prise" supérieurs a 50 % [60], peuvent produire des puissances de plusieurs Watts et ont
désormais des applications hors-laboratoires. Le régime d‘émission peut correspondre à
un rayonnement continu ou impulsionnel. En 2009, le régime de fonctionnement en blo-
cage de modes, permettant de produire des impulsions ultracourtes a été démontré [61].
La limite aux hautes énergies (ou aux basses longueurs d’onde) est fixée par la taille
de la discontinuité de la bande de conduction entre les deux matériaux associés dans
l’hétérostructure (l’énergie de la transition radiative ne peut pas être plus grande que
la profondeur du puits). Des alliages de InAs/AlSb ont par exemple permis d’atteindre
des longueurs d’onde de 3,3 µm a 200 K [16] pour une discontinuité de 2.1 eV.
Domaine THz
Les lasers THz (au-delà de 30 µm) sont essentiellement fabriqués à base de GaAs. Leur
gamme de fréquence s’étend jusqu’à la valeur basse de 1.2 THz [15] (soit 250 µm ou 5
meV). Dans ce domaine de fréquences, l’énergie d’agitation thermique (25 meV a 300 K)
est du même ordre de grandeur que l’énergie de la transition radiative et limite fortement
les performances en température de ces dispositifs. Les valeurs maximales atteintes
sont 199.5 K en régime pulsé [62] et 117 K en régime continu [63]. La dépendance
en température du courant seuil est dominé par les processus d’émission de phonons
optiques [64, 65]. Les LCQs THz sont capables d’émettre de fortes puissances dans des
régimes de fonctionnement variés: 1 W en régime pulsé [66] et jusqu’à 138 mW en
régime continu [67]. Le régime de blocage de modes a récemment été obtenu [21,22] et
est discuté en détails dans le chapitre 4.
2.2 Les LCQs THz
La fabrication des lasers à cascade quantique THz requiert une maîtrise poussée
de la croissance des hétérostructures, essentielle au contrôle des temps de vie des états
associés à la transition intersousbande exploitée pour l’effet laser. Le temps de vie
associé à l’émission spontanée de l’ordre de la dizaine de µs [68] est très supérieur à
ceux des processus non radiatifs (phonon optique, interaction électron-électron ou encore
diffusion par les impuretés) compris dans la gamme 1 à 100 ps [68]. Les transitions
optiques sont donc en compétition avec les mécanismes de relaxation non radiatifs. Ces
derniers ont donc une influence considérable sur la possibilité d’obtenir une émission
stimulée. Ces considérations mènent à plusieurs choix possibles pour la structure de
bande adéquate décrits succinctement en 2.2.1. Les guides d’onde spécifiques permettant
le confinement des modes propagatifs THz dans la cavité sont introduits dans la section
2.2.2 . On peut se reporter aux revues [69, 70] ou à l’ouvrage [13] pour une description
plus détaillée de ces lasers.
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2.2.1 Structure de bande
Nous avons représenté sur la figure 2.4 a) les deux états qui interviennent pour
la transition laser. Le temps de vie de l’état haut |e〉 est noté τe : sa contribution
correspondant à une transition vers l’état |g〉 est notée τeg et celle vers d’autres états est
noté τe0. Le temps de vie de l’état bas |g〉 est noté τg. Enfin, η est l’efficacité d’injection
des porteurs dans l’état |e〉. Pour permettre l’émission laser, il faut maximiser l’inversion
de population. Pour cela, il est nécessaire à la fois d’accroître τe, d’accroître le rapport
τeg
τg
(pour que le niveau bas se vide plus vite qu’il ne se remplit) et de maximiser l’efficacité
d’injection dans l’état haut η (pour injecter le maximum de porteurs dans l’état haut).
Différents dessins de structure de bande réalisent ces conditions.
teg 1-h 
a) 
tg 
te0 
e 
g 
h 
e 
g 
minibande 
hn 
e 
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hn 
hnLO 
b) c) 
0 
1 
Figure 2.4 – a) Représentation de la transition laser. Différents dessins peuvent être
envisagés pour l’extraction efficace des porteurs de l’état bas |g〉 : b) dessin "bound
to continuum" c) extraction tunnel résonante avec phonon longitudinal optique. les
porteurs de l’état |g〉 sont évacués efficacement vers l’état |1〉, séparés par l’énergie d’un
phonon longitudinal optique de l’état |0〉. L’état |0〉 permet de plus l’injection vers l’état
|e〉 de la période suivante.
Structures "chirped superlattice" et "bound to continuum"
La structure de bande "chirped superlattice" [71] utilisée pour les LCQs moyen-infrarouge
a été adaptée au domaine THz et a permis de concevoir le premier LCQ émettant dans
cette gamme de fréquences en 2002 [72]. Dans cette structure, une période est constituée
de deux minibandes. La première est un réservoir d’électrons pour peupler le niveau |e〉.
L’état |g〉 est situé en haut d’une seconde minibande utilisée pour évacuer les électrons
de sorte que τg est très faible (fig 2.4 b)). La structure "d’état lié au continuum" (en
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anglais "bound to continuum" dit BTC) [73] est un dessin de structure de bande très
proche utilisant une transition radiative permettant d’exalter l’inversion de population.
La figure 2.5 représente la structure de bande d’un laser BTC émettant à 2.1 THz réa-
lisé par Worral et al. [74]. Les fonctions d’onde des états haut et bas de la transition
radiative sont respectivement repésentées en rouge et violet. Le transport d’une période
à l’autre est réalisé par des minibandes (en bleu). Un état injecteur (fonction d’onde en
vert) permet de canaliser les électrons de la minibande vers l’état haut de la transition
laser. L’état bas se situe en bord d’une autre minibande qui permet l’évacuation des por-
teurs. Le dépeuplement rapide de l’état bas via la minibande se fait par des mécanismes
tels que la diffusion aux interfaces [75] ou encore l’interaction électron-électron [68]. Ces
lasers ont de bonnes performances en terme de puissance rayonnée mais ne fonctionnent
que jusqu’à des températures de l’ordre de 100 K. Les différents LCQs que nous étudions
dans cette thèse sont formés à partir du dessin BTC.
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Figure 2.5 – Structure de bande typique d’un LCQ THz bound to continuum.
Structures "extraction tunnel résonante"
L’état bas de la transition radiative peut être dépeuplé par injection résonante vers un
état |1〉 dans un puits voisin (figure 2.4.c). Le temps de vie de porteurs dans l’état |1〉
peut être rendu extrêmement court en exploitant la diffusion par phonons. Un schéma
de structure de bande pour y parvenir consiste à placer un état |0〉 situé précisément à
36 meV (énergie d’un phonon longitudinal optique dit phonon LO) en-dessous de l’état
vers lequel sont extraits les porteurs de |g〉. La diffusion par phonon est un processus
extrêmement efficace, de temps de vie sub-picoseconde [76]. Ainsi, l’état |1〉 se dépeuple
très efficacement par diffusion phonons LO. De cette manière, on peut espérer diminuer
fortement τg tout en préservant le temps de vie de l’état haut. Cette architecture est à la
base des dessins dit "phonon resonant", démontrée pour la première fois au MIT [76]. Les
LCQs THz qui en sont issus présentent les plus hautes performances en température [77].
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Enfin, d’autres dessins existent reposant sur une combinaison des structures décrites
précédemment ou notablement différentes (dessin dit "deux puits quantiques" [78]).
2.2.2 Guidage de l’onde THz
La figure 2.6 représente de manière schématique un LCQ muni d’une cavité de
type Fabry-Pérot. Après la croissance des couches de la région active typiquement par
épitaxie par jet moléculaire (MBE), le dispositif est constitué d’un empilement d’une
centaine de couches de semi-conducteurs (formant la région active du laser en bleu
d’épaisseur environ 10 µm), inséré entre deux couches fortement dopées (∼ 1018 cm−3),
sur un substrat de GaAs de plusieurs centaines de microns d’épaisseur. L’empilement
de couches de semiconducteurs est ensuite gravé ce qui permet de définir une forme
en ruban (voir figure 2.6.a) de largeur typique 100 µm (fig 2.6.b). Puis des contacts
métalliques supérieurs et inférieurs sont ajoutés qui permettent d’appliquer un champ
électrique parallèle à l’axe de croissance Z. La couche dopée supérieure permet une
bonne injection du courant. La région active du LCQ délimite également la cavité. Les
extrémités du ruban laser (appelés par la suite "facettes") jouent le rôle de miroirs d’une
cavité Fabry-Pérot. Le contraste d’indice entre le matériau semi-conducteur (indice de
3.6) et l’air (indice de 1) suffit à réfléchir une fraction non négligeable de l’onde qui se
propage le long du ruban dans la cavité.
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croissance z 
miroir de cavité 
(facette) 
miroir de cavité 
(facette) 
Émission THz 
z contacts  
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Figure 2.6 – Géométrie typique d’un laser à cascade quantique. La région active est
en bleu clair, les contacts métalliques en jaune et le substrat en gris. a) Vue d’ensemble.
b) Vue latérale d’une facette.
L’émission laser a une polarisation Transverse Magnétique (TM - champ électrique per-
pendiculaire au plan des couches). Pour la rendre possible, il faut confiner le mode
optique dans la région active. Un guide d’onde diélectrique à contraste d’indice peut
être utilisé pour les LCQs moyen-infrarouge. Il est formé à l’aide de revêtements à indice
de réfraction plus faible que les couches du milieu à gain qu’ils enserrent. L’épaisseur
des revêtements doit être de l’ordre de la longueur d’onde. Pour les lasers THz, il fau-
drait donc effectuer la croissance de revêtements d’épaisseur de plusieurs dizaines de
microns (une fréquence de 2 THz correspond à une longueur d’onde de 150 µm dans
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l’air et environ 40 µm dans le GaAs), non envisageable pour des raisons de coût et de
temps de croissance. Les guides d’onde plasmoniques [13] constituent une alternative
à ce problème. Les plasmons de surface correspondent à des ondes qui se propagent
parallèlement à l’interface de deux matériaux. L’existence de ces ondes n’est possible
que si ces deux matériaux ont des permittivités diélectriques dont les parties réelles sont
de signe opposé [79]. Cette condition est respectée à l’interface d’un métal (partie réelle
négative) avec un semiconducteur (permittivité réelle positive). Deux types de guides
plasmoniques ont été développés pour les LCQs THz : respectivement "simple plasmon"
et "métal-métal". Ils se distinguent par un confinement différent du mode, quantifié par
la grandeur Γ, recouvrement du mode avec la région active du LCQ.
10mm
10mm
100mm 100mm
substratsubstrat
métal
métal
métal GaAs dopé
b)a)
Figure 2.7 – Vue transverse du ruban d’un laser à cascade quantique. Distribution
d’énergie du mode plasmonique fondamental a) guide simple plasmon. b) guide métal-
métal.
Le guide simple plasmon (figure 2.7 a)) est constitué d’une part d’une couche de métal
qui recouvre le dessus de la région active. Par ailleurs, une couche fortement dopée de
GaAs d’épaisseur comprise entre 0,2 et 0,8 µm est placée immédiatement au dessous de
la région active [72] et recouvre le substrat épais de GaAs non dopé. Le mode plasmo-
nique associé s’étend largement au-delà de la région active (Γ de 0.1 a 0.5).
Les guides métal-métal (figure 2.7 b)) sont constitués de deux couches de métal dans
laquelle la région active est prise en sandwich. Le confinement y est très élevé et Γ
approche la valeur de 1 [80]. Ces lasers ont ainsi de meilleures performances en tempé-
rature que les simples plasmons. Par ailleurs, des seuils de courant pour l’émission laser
généralement plus faibles sont obtenus. En revanche, le couplage à la facette entre le
mode confiné et le mode d’espace libre est au désavantage de ce guide. D’une part, il se
traduit par une réflectivité aux facettes beaucoup plus forte pour les guides métal-métal
(de 0.5 à 0.9 à comparer à environ 0.35 pour un simple plasmon). En conséquence, les
pertes par transmission aux facettes sont bien plus faibles que celle par absorption du
guide: peu de photons s’échappent de la cavité (de 5 à 20%) avant d’être réabsorbés. La
puissance optique de quelques mW est donc beaucoup plus faible que pour un simple
plasmon (1 W est le record de puissance rayonnée obtenue pour un laser simple plas-
mon [66]). D’autre part, la taille transverse du mode métal-métal, sub-longueur d’onde,
se traduit par une forte divergence du faisceau laser en espace libre.
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2.2.3 Caractéristiques courant-tension-puissance optique
Le seuil d’émission laser, la plage d’émission en fonction du courant injecté ou encore
l’évolution de la puissance optique sont des caractéristiques essentielles du comporte-
ment d’un LCQ et peuvent être obtenues par des mesures couramment appelées LIV
(pour "Luminescence-Intensité-Voltage"). Les LIV correspondent au protocole de ca-
ractérisation systématique de ces lasers.
Après la fabrication de l’échantillon décrite dans les paragraphes précédents, il est né-
cessaire de fixer l’échantillon et le connecter pour permettre l’injection de courant, et
donc son usage. Les différents échantillons étudiés dans cette thèse sont fournis par nos
collaborateurs de l’Université de Leeds (équipe du Prof. E.H. Linfield) et de l’Université
de Cambridge (équipe du Prof. D.A. Ritchie). Une fois l’étape de fabrication terminée,
ces lasers se présentent initialement sous la forme d’un "wafer" de surface de l’ordre
du cm2. Afin de définir la longueur de cavité (entre 1.5 et 3 mm pour les lasers étu-
diés ici), il est nécessaire de cliver ce "wafer", c’est à dire de le tailler. Ceci est fait
en utilisant une pointe diamant. La qualité des facettes après la coupe est vérifiée à
l’aide d’un microscope. Le LCQ, une fois clivé est positionné sur une embase en cuivre
enduite d’or. La fixation se fait via une feuille d’indium intercalée entre le laser et la
monture en cuivre. L’indium porté au-dessus de son point de fusion (156 ◦C) permet
d’effectuer une brasure. Ce procédé de fixation favorise une bonne dissipation thermique
du LCQ vers son embase. Des contacts électriques sont ajoutés de part et d’autre du
LCQ et connectés au montage électrique externe. Ces contacts peuvent être soit des
plots en céramique recouverts d’or, soit des guides d’ondes (pour les applications hautes
fréquences - voir chap. 3 fig. 3.4). La connexion entre les contacts et le LCQ se fait via
des fils de microsoudure (voir figure 2.8).
~ 1 mm 
~100 µm 
~10 µm 
microfils 
de contact 
Figure 2.8 – Image au microscope électronique à balayage d’un LCQ clivé et contacté
avec ses dimensions caractéristiques (les traits rouges mettent en évidence la facette du
laser).
Le LCQ et son embase en cuivre sont ensuite fixés sur le doigt froid du cryostat placé au
centre du dispositif de spectroscopie dans le domaine temporel illustré sur la figure 1.4
(chap.1). Pour déterminer les propriétés du LCQ, on modifie la valeur du courant ap-
pliqué au LCQ. Le courant injecté est modulé par une fonction créneau à 10 kHz. Nous
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utilisons typiquement un rapport cyclique de 10 % permettant d’éviter des effets de
dissipation thermique forts dans le laser. L’émission THz est collectée via les miroirs
paraboliques qui focalisent le rayonnement sur un détecteur pyroélectrique, positionné
à la place du cristal de détection (enlevé pour la mesure de la caractéristique LIV). Une
modulation supplémentaire est appliquée au LCQ à une fréquence basse (associée à la
réponse lente du détecteur pyroélectrique, typiquement 25 Hz) et sert de référence pour
la détection synchrone.
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Figure 2.9 – Caractéristique de l’échantillon de croissance L182 émettant à 2.5 THz
à 10 K pour une longueur de cavité 2.85 mm (feuille de croissance en annexe B). a)
Caractéristiques courant-tension-puissance optique. b) Spectres du laser (mesures FTIR
effectuées par nos collaborateurs de l’université de Leeds) pour diverses densités de
courant.
Le résultat de la caractérisation Luminescence-Intensité-Voltage est représenté sur la
figure 2.9.a) pour un laser émettant à environ 2.5 THz (croissance L182 donné en an-
nexe B.). On distingue trois régimes de fonctionnement différents. Pour des densités de
courant comprises entre 0 à 124 A/cm2, la puissance rayonnée par le laser est nulle.
Le laser est en-dessous du seuil. Les valeurs du champ électrique appliqué perpendicu-
lairement ne permettent pas un bon alignement des niveaux de la structure de bande.
Par conséquent, l’injection/l’évacuation des porteurs n’est pas assez efficace pour fa-
voriser une inversion de population suffisante pour initier l’émission laser. Le seuil de
l’émission laser se situe à 124 A/cm2. Pour des densités de courants comprises entre 124
et 168 A/cm2, la puissance rayonnée est non nulle, c’est le régime de fonctionnement
du LCQ. Il se traduit par une baisse de la résistance dynamique du laser (la pente de
la courbe tension-courant s’infléchit de part et d’autre de 124 A/cm2). C’est le signe
d’un alignement optimal des niveaux de la structure. Enfin, au-delà de 168 A/cm2, la
structure de bande est totalement désalignée et l’effet laser cesse. On peut également
mesurer le spectre émis par le laser avec un spectromètre InfraRouge à Transformée de
Fourier (FTIR). Comme on peut le voir sur la figure 2.9.b), le laser émet sur un seul
mode (à la fréquence de 2.485 THz) aux densités de courant inférieures à 149 A/cm2.
A des densités de courant supérieures à 149 A/cm2, le spectre du laser est multimode.
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2.3 Gain de LCQs THz
Après cette introduction sur les LCQs THz, nous abordons dans cette section la no-
tion de gain, son comportement et sa mesure via la spectroscopie THz dans le domaine
temporel. Nous verrons que cette grandeur joue un rôle essentiel pour les expériences
discutées dans les chapitres 3 et 4.
Les mesures de gain sont un outil important de caractérisation des LCQs. Elles per-
mettent par exemple d’évaluer expérimentalement les pertes du guide d’onde, qui sont
un facteur limitant des performances du laser (valeur du seuil et efficacité de pente).
Une méthode standard pour effectuer la mesure du gain de lasers semiconducteurs est la
méthode dite de Hakki-Paoli [81]. Elle consiste à mesurer le contraste des franges d’in-
terférence des modes Fabry-Pérot de cavité en fonction du courant injecté. La valeur du
contraste permet de remonter à celle du gain [13]. Cette méthode présente deux fortes
limitations: elle ne permet pas d’étudier le gain au-delà du seuil laser et ne peut être
faite que dans une bande étroite autour de la fréquence d’émission. Les mesures de gain
par transmission du rayonnement d’une source externe apportent plus d’informations.
En particulier, l’usage d’un système de spectroscopie dans le domaine temporel est très
intéressant. La détection est cohérente et n’est donc sensible qu’aux impulsions THz
sources transmise dans le LCQ: ceci permet l’extraction du gain de part et d’autre du
seuil laser (le détecteur n’est pas "aveuglé" par le rayonnement incohérent du LCQ).
De plus, les impulsions THz large-bande permettent d’explorer les propriétés du gain
sur une gamme étendue de plusieurs THz autour de la fréquence d’émission du LCQ.
Dans la gamme THz, ces mesures ont été effectuées pour la première fois en 2007 à
l’université de Vienne [12] et ensuite par l’équipe THz du LPA [11]. Cette méthode est
également applicable aux lasers moyen IR [82].
2.3.1 Expression analytique du gain
Lorsque le LCQ est porté au-dessus de son seuil laser, l’alignement des niveaux de
la structure de bande est ajusté de sorte à réaliser une densité volumique d’inversion
de population ∆n suffisante pour que l’oscillation laser démarre. Il y a plus de porteurs
dans l’état haut |e〉 que dans l’état bas |g〉 de la transition laser. Le régime transitoire
de "démarrage" du laser se manifeste alors par une amplification de la lumière dans la
cavité du laser par émission stimulée. Cela signifie que l’onde électromagnétique dans
la cavité laser subit un gain g(ω) supérieur aux pertes du milieu α(ω), définis suivant
la relation :
I(ω, z) = I(ω, 0)e(g(ω)−α(ω))z (2.1)
g(ω) et α(ω) correspondent respectivement à un coefficient d’amplification et à un
coefficient d’atténuation rapportés à la distance parcourue par une onde d’intensité
I(ω, z) qui se propage dans la cavité laser. Le gain est proportionnel à l’inversion de
population comme on peut le voir via l’expression [13] :
g(ω) =
e2z2eg
ε0nrefc
ω
∆ω0
∆n (2.2)
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où en particulier zeg est l’élément de matrice dipolaire associé à la transition radiative,
nref l’indice de réfraction du matériau et ∆ω0 la largeur à mi-hauteur du profil spectral
de g(ω) supposé lorentzien centré sur l’énergie de la transition radiative.
Au fur et à mesure de l’amplification, le nombre de photons dans la cavité augmente et
l’inversion de population décroît jusqu’à atteindre un régime permanent où l’amplitude
de l’onde électromagnétique est constante après un tour de cavité. D’après la relation
2.1, on a alors:
g(ω) = α(ω) (2.3)
Le gain compense exactement les pertes en régime permanent. On parle de gain saturé
et on notera par la suite dans ce cas g(ω) = γ. Les pertes correspondent aux pertes
par absorption dans le matériau αw mais également aux pertes par transmission aux
facettes de la cavité αm. Les pertes αm sont liées au coefficient de réflexion en énergie
aux facettes ainsi qu’à la longueur de la cavité L par la relation:
αm =
1
L
ln
(
1
R
)
(2.4)
R vaut 0.32 [83] pour un guide simple plasmon et des fréquences comprise entre 2 et 3
THz. On peut voir sur la figure 2.10 que le mode THz s’étend bien au delà de la région
active du laser. Cela signifie que seule une fraction Γ du mode (Γ est définie comme le
facteur de recouvrement avec la région active) peut subir le gain g(ω). Le gain subi par
le mode Γgth (gain modal) nécessaire pour atteindre le seuil d’émission laser est donc
tel que :
Γgth = αm + αw (2.5)
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Figure 2.10 – Profil d’intensité du mode laser THz pour un guide simple plasmon. La
position z est suivant l’axe de croissance du LCQ. La région active est comprise entre 0
et -12 µm. Un proportion importante du mode se propage dans le substrat de GaAs.
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2.3.2 Couplage d’une impulsion THz dans un LCQ
Les mesures de gain se font donc par analyse des impulsions THz transmises dans
la cavité du LCQ (figure 2.11). La comparaison des coefficients de transmission lorsque
que le laser est éteint et porté au-dessus du seuil permet de déterminer le profil spectral
du gain. Le dispositif expérimental utilisé pour effectuer cette mesure est celui décrit
dans la section 1.4.1 (chap.1). Le LCQ est placé dans un cryostat à doigt froid au centre
du dispositif.
longueur de cavité 
LCQ - région active 
substrat 
cuivre 
substrat 
LCQ 
a) b) 200 µm 
Figure 2.11 – Configuration pour la mesure de gain. a) Le gain est extrait à partit
de la mesure de l’impulsion émise par l’antenne transmise dans la cavité du LCQ. b)
Une plaque en cuivre est placée devant la facette d’entrée du LCQ afin de minimiser la
proportion de l’impulsion THz de l’antenne transmise dans le substrat.
En préalable à la mesure de gain, les impulsions THz émises par l’antenne sont ca-
ractérisées seules. Le profil temporel associé à une impulsion THz émise par l’antenne
photoconductrice est détecté via l’échantillonnage électro-optique et représenté sur la
figure 2.12. L’impulsion à t = 0 ps est celle émise par l’antenne. On observe ensuite une
succession d’échos qui correspondent à des réflexions successives dans différents éléments
du montage. L’antenne utilisée ici est constituée d’une couche de GaAs d’épaisseur 500
µm montée sur un substrat de 2 mm de Si. L’impulsion THz générée suite à l’excitation
optique traverse ces différents matériaux et est ainsi susceptible d’être partiellement
réfléchie à chaque interface. Par exemple, la double réflexion (réflexion successive aux
deux interfaces) dans une épaisseur de 500 µm de GaAs d’indice 3.6 conduit à un retard
de ∆t = 2nlc = 12 ps par rapport à l’impulsion THz originelle à t = 0 ps. Ceci correspond
au premier écho observé sur la figure 2.12.
Le LCQ est ensuite ajouté au montage. Le faisceau THz de l’antenne focalisé par les
miroirs paraboliques couvre une surface bien supérieure à celle de la facette du LCQ.
Par conséquent le couplage n’est pas optimal vu la surface typique de la facette du LCQ
(200 × 10 µm) comparé à la longueur d’onde à 1 THz égale à 300 µm. Pour minimiser
le proportion du faisceau THz couplée dans le substrat qui ne présente pas d’intérêt
pour la mesure, une plaque en cuivre percée d’un trou de diamètre ∼ 200 µm est placée
devant le LCQ (figure 2.11.b). L’alignement du LCQ pour le coupler aux impulsions
de l’antenne se fait à l’aide des platines de translation micrométrique montées sur le
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cryostat à doigt froid. La mesure du champ de l’antenne transmis dans le LCQ éteint
est représentée sur la figure 2.13. Une fraction de l’impulsion THz se propage dans le
LCQ, une autre dans le substrat, et une troisième dans aucun des deux. On retrouve
donc des similarités avec le profil temporel sans LCQ dans le montage. L’écho observé
sur la figure 2.13 à t = 25 ps correspond au rayonnement THz couplé dans le LCQ
mais aussi en partie dans le substrat associé.
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Figure 2.12 – Acquisition temporelle de champ électrique de l’impulsion THz rayonnée
par l’antenne propagée en espace libre.
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Figure 2.13 – Acquisition temporelle de champ électrique de l’impulsion THz rayonnée
par l’antenne en espace libre (noir) et dont une partie est transmise dans un LCQ de
longueur de longueur de cavité L=2.85 mm et dans son substrat (rouge).
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2.3.3 Mesure du gain
Le gain est obtenu à l’aide d’une mesure différentielle du champ transmis dans le
LCQ lorsque celui-ci est allumé et éteint, dite mesure f − 2f [11]. Nous détaillons dans
cette section les choix des modulations électroniques appliqués à l’antenne et au LCQ
qui permettent de déduire le profil spectral du gain à partir des mesures.
Le LCQ est piloté par un courant créneau à la fréquence f tandis que l’antenne est
modulée à la fréquence 2f . On choisit f = 10 kHz avec un rapport cyclique associé
de 25% et 2f = 20 kHz avec un rapport cyclique de 50%. le schéma de la modulation
électronique est reporté sur la figure 2.14.
LCQ - f  
antenne - 2f 
ON 
Signal différentiel 
= 
 S(f) =Eon(f) – Eoff(f) 
antenne - f 
Référence 
= 
 Eoff(f) 
LCQ OFF 
ON ON OFF OFF 
Figure 2.14 – Modulations électroniques appliquées sur le LCQ et l’antenne pour la
mesure de gain. Deux choix de modulations différentes sont successivement appliqués et
permettent de mesurer la différence des champs transmis entre le LCQ allumé et éteint
(signal différentiel S(f)) ou le champ transmis lorsque le LCQ est éteint (référence
Eoff (f)). La fréquence de référence de la détection synchrone est toujours Fref = f .
Le signal associé à la fraction de l’impulsion THz transmise dans le LCQ va subir des
variations périodiques à la fréquence f à cause de la modulation de courant et donc de
gain du LCQ. En revanche la fraction de l’impulsion THz transmise dans le substrat ne
subit pas ces changements. La détection synchrone associée à la fréquence de référence
Fref = f , permet ainsi de détecter uniquement la contribution du LCQ et pas celle du
substrat. Le signal différentiel à la fréquence f = 2πω peut s’écrire :
S(ω) = ±(Eon(ω)− Eoff (ω))
En effet, sur une période T = 1f , le LCQ est successivement porté au-dessus et au-
dessous de son seuil d’émission par la modulation de courant. On a par ailleurs :
Eon(ω) = E0(ω)tintoute
iϕone(−αw+γ)L/2
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Eoff (ω) = E0(ω)tintoute
iϕoff e−αwL/2
où αw, γ et ϕon, ϕoff correspondent respectivement au pertes par absorption, au gain
saturé (laser allumé uniquement), et au déphasage, apportés lors de la propagation de
l’impulsion THz dans la cavité. E0 est l’amplitude du champ électrique à l’entrée de
la cavité, les facettes d’entrée et de sortie ayant des coefficients de transmission en
amplitude égaux respectivement à tin et tout. Le gain saturé γ s’exprime selon :
γ =
2
L
ln
∣∣∣∣ EonEoff
∣∣∣∣ = 2L ln
∣∣∣∣S(ω)± Eoff (ω)Eoff (ω)
∣∣∣∣ (2.6)
Eoff (ω) est obtenu expérimentalement en modulant l’antenne à la fréquence f avec
un rapport cyclique de 25%, LCQ éteint (mesure de la "référence", voir figure 2.14).
L’ambiguïté sur le signe ± est levée en rejetant la solution non physique après la mesure.
2.3.4 Résultats
La mesure du gain du LCQ L182 émettant à 2.5 THz et de longueur de cavité 1.5
mm est effectuée à l’aide de la démarche précédente. Sur la figure 2.15, on peut voir
l’impulsion transmise dans le LCQ, quand le laser est porté respectivement au-dessous
(a) et au-dessus (b) de son seuil (la caractéristique courant-tension-puissance optique
est reportée sur la fig 2.16.a).
On observe tout d’abord sur les courbes a-b) des oscillations à une fréquence typique
de 2.5 THz, fréquence d’émission laser. Le profil spectral du gain du laser se manifeste
par un effet de filtrage fréquentiel (fig 2.15.c-d): les composantes fréquentielles les plus
éloignées de 2.5 THz sont les plus fortement atténuées. En conséquence, à mesure de
sa progression dans le LCQ, l’impulsion THz de l’antenne de spectre large et de durée
courte, voit son spectre devenir plus étroit et s’allonge temporellement. Par ailleurs, les
oscillations à 2.5 THz sont plus marquées quand le laser est allumé. En effet, dans la
zone d’émission le gain spectral associé est maximisé. Le résultat de l’extraction du profil
de gain à partir de la relation 2.6 est représenté sur la figure 2.16 (a-b) en fonction de la
densité de courant quasi-DC injectée dans le LCQ. Dans la zone d’émission du laser, on
observe un plateau où le gain est constant. C’est le phénomène de saturation. Le gain
est plus faible en dehors de la zone d’émission de lumière, signe du désalignement des
niveaux de la structure laser: le mécanisme d’inversion de population est rompu. Seules
les fréquences proches de 2.5 THz subissent l’effet du gain comme on peut le voir sur la
figure 2.16.c) avec le profil spectral du gain tracé pour divers points de fonctionnement.
La largeur typique de la courbe de gain dans la zone d’émission laser est d’environ 300
GHz (courbe rouge), avec un maximum à 2.5 THz, où le gain est saturé.
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Figure 2.15 – Mesure du gain - a) et b) Profil temporel en configuration "f-2f" de
l’impulsion transmise à travers le LCQ respectivement au-dessous et au-dessus du seuil
d’émission laser - c) et d) Spectres associés aux profil temporels a) et b) obtenus par
transformée de Fourier rapide.
La valeur du gain saturé vaut environ γ = 11 cm−1 et comporte deux contributions:
les pertes par transmission aux facettes αm et les pertes par absorption αg. Avec un
coefficient de réflexion de 0.32, on obtient αm= 7.6 cm−1. Les pertes par absorption
évaluées à partir de la courbe sont donc αg = γ − αm = 3.4 cm−1. La cavité laser
peut supporter l’existence de plusieurs modes transverses entre la couche de métal et
la couche dopée (en contraste avec les modes longitudinaux définis par les facettes du
LCQ). Lorsque que le LCQ est allumé, l’émission laser se fait sur un seul des modes
transverses. Ainsi, le signal S(ω)− Eoff (ω) résulte de la contribution unique du mode
transverse amplifié alors que Eoff (ω) peut résulter du couplage de l’impulsion THz
à plusieurs modes transverses différents. Ceci peut conduire à une sous-estimation de
αg [11].
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Figure 2.16 – a) Caractéristique courant-tension-puissance optique du LCQ. b) Gain
en fonction du courant à 2.45 et 2.5 THz. c) profil spectral du gain pour différentes
densités de courant.
2.4 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons introduit les concepts clés pour la compréhension du
fonctionnement des LCQs ainsi que les outils de caractérisation (LIV et gain) utilisés
dans les prochains chapitres. Au-delà de la caractérisation électrique standard (caracté-
ristique courant-tension-puissance optique) de ces dispositifs, on voit que la spectrosco-
pie THz dans le domaine temporel est très intéressante pour étudier les propriétés de
ces lasers. Nous avons présenté la technique usuelle de mesure du gain avec une TDS.
Le couplage d’impulsions THz large-bande dans le LCQ et l’analyse de leur transmis-
sion dans la cavité laser permet simplement d’étudier les propriétés du gain en régime
permanent. On peut ainsi extraire le profil du gain de part et d’autre du seuil laser. La
mesure du gain saturé donne également accès aux pertes. Dans le chapitre suivant, nous
allons constater qu’il est également possible de remonter aux propriétés dynamiques du
gain à l’aide de la spectroscopie THz dans le domaine temporel. De plus, nous verrons
que nos travaux menés sur les LCQs offrent des perspectives pour l’usage de ces lasers
comme source de rayonnement THz pour la TDS.
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Contrôle de la phase d’émission
de LCQs THz
Les lasers à cascade quantique THz bénéficient de nombreux avantages (compa-
cité, émission fine spectralement ou bien mutlimodale) qui les rendent pertinents comme
source pour la spectroscopie THz dans le domaine temporel. La puissance THz émise
par un LCQ (jusqu’à 1 W [66]) est par exemple bien supérieure à celle d’une antenne
photoconductrice (µW en moyenne), source standard pour la TDS. Cependant, l’usage
des LCQs comme source de rayonnement pour la TDS se heurte à une difficulté. Le
champ laser n’est de prime abord pas détectable car il n’a aucune relation de synchroni-
sation avec les impulsions fs d’échantillonnage (voir chap.1 section 1.4.2). Cet obstacle
peut être dépassé en contrôlant les propriétés du champ émis par le LCQ.
Le blocage par injection ("injection locking") est une technique de contrôle commune
pour réduire le bruit en phase ou en intensité d’un laser [27]. Un laser "esclave" dont on
souhaite réduire le bruit est injecté par un laser "maître", de faible puissance et faible
bruit. Les propriétés du laser maître peuvent être ainsi "transférées" au laser esclave, ce
qui permet par exemple d’améliorer le bruit modal de diodes lasers [84]. Une méthode de
contrôle sensiblement différente est la technique d’injection par ensemencement ("injec-
tion seeding") [27]. L’injection seeding consiste à effectuer l’injection lors du démarrage
du laser esclave. Les propriétés du champ électromagnétique naissant dans la cavité du
laser esclave sont alors initiées par celles du signal maître. Pour cette raison, le signal
maître est désigné comme le "seed" (équivalent du mot graine). L’injection seeding est
utilisée par exemple pour l’obtention d’une plus fine largeur spectrale de lasers à im-
pulsions déclenchées [85,86].
C’est cette technique qui a permis de démontrer en 2010 la possibilité d’initier la phase
du rayonnement de LCQs THz [17]. Dans ce cas précis, une des originalités de la tech-
nique d’injection seeding employée est que le signal maître (le seed) n’est pas un faisceau
continu mais impulsionnel. En effet, le seed utilisé est une impulsion THz émise par une
antenne photoconductrice, de phase connue. La relation de synchronisation des impul-
sions THz de l’antenne avec les impulsions fs est ainsi transférée au LCQ et rend possible
la détection par échantillonnage électro-optique du champ électrique émis par le laser
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THz. Dans la perspective de l’usage de LCQs comme source pour la spectroscopie THz
résolue en temps, il est très important de s’assurer que le rayonnement THz émis est
totalement synchronisé. Un champ THz non synchronisé est non détectable par une dé-
tection cohérente mais peut affecter les propriétés de l’échantillon étudié. Il fausse donc
une mesure de spectroscopie. Dans ce chapitre, nous quantifions l’efficacité du processus
d’injection seeding et montrons que cette efficacité peut être très bonne. Le champ élec-
trique du laser est ainsi complètement détecté en temps. La mesure du profil temporel
de l’émission offre de plus une grande richesse d’informations que nous mettons à profit
pour explorer les propriétés dynamiques du gain du LCQ.
Figure 3.1 – Principe du contrôle de phase - Une impulsion THz issue d’une antenne
photoconductrice (à gauche de l’image) est injectée dans la cavité d’un LCQ. Ainsi, le
champ laser résultant (à droite) peut être contrôlé en phase.
La section 3.1 présente le principe de l’injection seeding appliqué au LCQ et le dispo-
sitif expérimental associé. Le montage permet de synchroniser le champ du laser THz
avec les impulsions fs. Le profil de l’émission est ainsi détecté dans le domaine temporel
(section 3.2). Il est une signature de la dynamique du gain. A l’aide d’une modélisation
de Maxwell-Bloch, nous montrons dans la section 3.3 que la mesure du champ permet
d’estimer une constante de temps associée à cette dynamique, le temps de recouvre-
ment du gain [20]. Sa connaissance est très importante car sa valeur affecte fortement
les propriétés de l’émission laser (notamment la possibilité de générer des impulsions
courtes). Dans la section 3.4, nous proposons une méthode pour quantifier l’efficacité
de l’injection [18] en fonction de l’amplitude du seed. Enfin, nous étudions dans la sec-
tion 3.5 une méthode alternative pour la génération du seed [19], intégrée au LCQ, qui
permet de simplifier le dispositif.
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3.1 Dispositif expérimental
3.1.1 Paramètres clés de l’injection
En régime permanent, le gain apporté par le milieu laser compense exactement
les pertes de la cavité (dues à la transmission non nulle des miroirs de cavité et à
l’absorption). Ainsi le champ électromagnétique dans la cavité est auto-entretenu: c’est
la saturation du gain ("gain clamping" en anglais).
Le comportement du gain est complètement différent dans le régime de construction
du champ laser. En effet, l’émission stimulée est initiée par l’amplification de l’émission
spontanée, de phase aléatoire. Immédiatement après que le laser soit porté au-dessus de
son seuil, l’inversion de population est maximisée. Le gain, proportionnel à l’inversion de
population [27], est alors supérieur aux pertes (voir figure 3.2) ce qui permet d’amplifier
le champ électromagnétique naissant de l’émission spontanée. Au fur et à mesure de
l’augmentation du nombre de photons dans la cavité, l’inversion de population diminue
et le gain également jusqu’à la saturation.
La technique d’injection seeding consiste ici à substituer l’émission spontanée (de phase
aléatoire) par un seed (de phase fixée) pour initier l’émission laser sur une phase connue,
ce qui permet la détection cohérente. Pour que le processus soit efficace, il faut injecter
le seed dans la cavité lorsque le laser se comporte comme un amplificateur de lumière,
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c’est à dire pendant le régime de construction du champ. L’efficacité du mécanisme
dépend également de l’amplitude respective de l’émission spontanée et du seed.
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Figure 3.2 – a) Représentation simplifiée de l’évolution de l’émission laser après l’al-
lumage du milieu à gain. Le profil temporel du champ rayonné est marqué par deux
régimes: le régime transitoire où le gain est supérieur aux pertes (gain non saturé) et
permet d’amplifier le champ ; le régime permanent où le gain compense exactement les
pertes (gain saturé) et permet d’entretenir le champ rayonné. b) Profil temporel du
champ laser d’un LCQ THz contrôlé en phase d’après [17]. Les oscillations du champ
électrique ont une période de 0.5 ps.
Si l’amplification du seed exploite plus rapidement l’énergie stockée par le matériau
sous forme d’inversion de population que l’amplification de l’émission spontanée, alors
l’injection est efficace. Cette condition est favorisée quand on augmente l’amplitude du
seed. On accroît ainsi le nombre de photons injectés dans la cavité laser par rapport
au nombre de photons émis spontanément. On peut ainsi définir un seuil d’amplitude
de l’impulsion externe injectée pour parvenir à une injection efficace. La valeur du seuil
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est liée à l’amplitude de l’émission spontanée et dépend donc fortement du milieu laser
considéré [87]. Finalement, pour dépasser ce seuil et optimiser l’injection, il est donc
très important :
– de contrôler précisément le moment où le seed est injecté dans la cavité, pour
bénéficier d’un gain élevé.
– d’utiliser un seed avec une amplitude élevée dans la zone de recouvrement spectral
avec le mode laser.
– de favoriser le couplage d’un point de vue géométrique.
Une théorie détaillée de l’injection seeding est faite dans la référence [87]. La valeur du
seuil et l’efficacité de l’injection sont discutées à l’appui d’une étude expérimentale
de l’injection d’un laser Ti :Saphir [88]. La technique d’injection seeding appliquée
aux LCQs a été démontrée en 2010 par l’équipe du LPA. La mesure illustrée sur la
figure 3.2.b) est la preuve que le contrôle de phase associé est effectif: il permet d’accéder
au profil de l’émission laser en fonction du temps.
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3.1.2 Montage expérimental
Le seed utilisé pour bloquer la phase du rayonnement laser est l’impulsion THz
large-bande émise par l’antenne photoconductrice sous excitation IR. Ces impulsions
THz sont synchronisées avec les impulsions fs (chapitre 1). En les utilisant comme seed,
on souhaite transférer leur propriété de synchronisation avec les impulsions fs à l’émis-
sion laser du LCQ.
Le montage global associé à l’expérience est représenté sur la figure 3.3. L’ensemble du
dispositif se décompose en trois parties distinctes:
– Les impulsions THz couplées au LCQ.
– Le courant produit à l’aide d’impulsions radiofréquences (RF) permettant de pi-
loter le LCQ au-delà du seuil.
– Les impulsions fs IR utilisées pour la détection électro-optique.
Ces signaux THz - électronique RF et optique IR étant tous trois issus du faisceau émis
par le laser Ti:Sa, on assure ainsi une synchronisation nécessaire à l’échantillonnage
électro-optique. La technique d’injection seeding appliquée aux LCQs nécessite d’un
point de vue pratique de coupler les impulsions THz à l’intérieur de la cavité d’un LCQ.
Les LCQs étudiés dans ce chapitre sont des lasers émettant à 2.5 THz (de croissance
L182 détaillée en annexe B - issus d’une collaboration avec l’équipe du Prof. Edmund
Linfield, de l’Université de Leeds) et à 2.9 THz (de croissance V557 détaillée en annexe
B - issus d’une collaboration avec l’équipe du Prof. David Ritchie, de l’Université de
Cambridge). Ils sont tous munis d’un guide simple plasmon. Le mode THz laser a donc
une extension spatiale transverse plus grande qu’avec par exemple un guide métal-métal.
Ceci rend beaucoup plus aisé le couplage avec les impulsions THz incidentes (en compa-
raison avec un guide métal-métal, voir chapitre 2). Pour cela, les platines de translation
du cryostat permettent d’ajuster finement la position du LCQ par rapport aux rayon-
nement THz de l’antenne, focalisé à l’aide d’un miroir parabolique.
Le courant électrique pilote injecté dans le LCQ doit être porté au-dessus du courant
seuil simultanément à l’injection du seed qui arrive sur le LCQ périodiquement au même
taux de répétition que celui du laser Ti:Sa (76.54 MHz - une impulsion toutes les 13.06
ns). En effet, l’échantillonnage électro-optique est rendu possible si chaque événement
d’échantillonnage se fait dans des conditions identiques, pour une position de la ligne à
retard optique fixe. Le courant électrique pilote doit donc permettre de porter le LCQ
au-dessus de son seuil pour chaque impulsion fs successive. Ce courant pilote joue fi-
nalement le rôle d’un commutateur synchronisé avec les impulsions fs. Il est produit à
l’aide d’impulsions RF (radiofréquence) d’amplitude et de durée ajustable (typiquement
quelques ns, voir figure 3.4 a)). Pour obtenir la synchronisation des impulsions RF avec
les impulsions fs, on utilise le laser Ti:Sa comme source de déclenchement. Le faisceau
optique consacré à la détection est donc séparé en deux à l’aide d’un séparateur pour
prélèvement de faisceau. Une partie est toujours dédiée à la détection (environ 300 mW),
l’autre (environ 1 mW) étant collectée par une photodiode ultrarapide (modèle hama-
matsu G4176-03 - temps de réponse typique de 30ps). Les impulsions optique fs sont
alors converties en impulsions électriques picosecondes qui vont être utilisées comme
source de déclenchement d’un générateur de signaux arbitraires (modèle agilent 81160A
avec un taux d’échantillonnage de 2.5 GSa/s). Ce dernier délivre des impulsions nanose-
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conde RF envoyées vers un amplificateur de puissance large bande (modèle aethercomm
GaN - gain typique 50dB).
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100fs – 800nm 
ligne à retard 
antenne 
LCQ 
Figure 3.3 – Vue d’ensemble du montage permettant le contrôle de phase. Le LCQ est
inséré dans un cryostat à doigt froid (non représenté). L’ensemble du trajet THz se fait
dans une enceinte purgée (trait vert en pointillés).
Les impulsions RF générées sont ensuite envoyées vers le LCQ à l’aide d’un câblage RF
et de connecteurs SMA/SMP (voir figure 3.4 b)). Les contacts électriques sur le LCQ
sont par ailleurs effectués à l’aide de microfils. La connexion du cablage RF aux micro-
fils présente une forte désadaptation d’impédance, se traduisant par une réflexion non
négligeable du signal RF. Pour réduire partiellement cet effet, des guides d’onde copla-
naires de taille millimétrique ont été ajoutées, permettant une meilleure transmission
du câblage RF aux microfils soudés sur le ruban laser. La désadaptation d’impédance
pourrait être très fortement réduite en utilisant une sonde coplanaire RF en place des
microfils pour contacter le LCQ [89]. Toutefois, cette solution n’est pas adaptée à notre
dispositif pour des raisons géométriques. L’encombrement de la sonde gêne soit le cou-
plage des impulsions THz, soit la collection de l’émission du LCQ. Cette perte de signal
RF par réflexion nous oblige à utiliser des amplitudes de courant plus fortes pour pou-
voir piloter le LCQ. La puissance moyenne RF dans le montage électronique est de
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Figure 3.4 – a) Profil temporel des impulsions RF en amont du LCQ mesuré avec un
oscilloscope de bande passante 8 GHz (marque IBZ Electronics). Les impulsions RF
subissent des distorsions lors de leur couplage au LCQ. b) Connexions électroniques
du LCQ (échelle non respectée). Le LCQ est piloté par les impulsions RF ajoutées
à un courant quasi-DC. Le câblage RF est connecté au connecteur SMP (en gris).
L’âme du connecteur SMP est en contact avec la piste centrale d’un guide d’onde radio-
fréquence spécialement conçu. Des microfils soudés permettent de relier la piste centrale
au contact supérieur du LCQ. Les deux pistes externes du guide coplanaires permettent
de contacter le plan de masse du laser. L’ensemble laser + guide coplanaire + connecteur
SMP est fixé sur une monture en cuivre, fixée elle-même sur le doigt froid.
Pour comprendre le processus de déclenchement du LCQ, nous avons représenté le profil
temporel du courant sur la figure 3.5. Les impulsions RF sont ajoutées à la modulation
quasi-DC (typiquement 10 kHz) à l’aide d’un Té de polarisation, formant ainsi le courant
total injecté dans le LCQ (fig. 3.5.a). Le signal RF est modulé à la même fréquence que
le quasi-DC à l’aide d’un interrupteur précédant l’amplificateur de puissance (fig 3.5.c).
La modulation quasi-DC (fig 3.5.b) a quant à elle deux rôles. Elle permet d’une part de
créer la modulation nécessaire à la détection synchrone. D’autre part, elle peut porter
le courant pilote du LCQ juste en dessous du seuil, et ainsi minimiser la contribution
du signal RF.
La figure 3.6 illustre le schéma global de la synchronisation pour un retard donné de
la ligne à retard optique. Chaque impulsion RF successive (en bleu) vient allumer le
LCQ en portant son courant au-dessus du courant seuil. En conséquence, le gain du
LCQ (noir) devient transitoirement supérieur aux pertes, permettant l’amplification de
lumière. La graine (vert) est injectée simultanément dans la cavité du LCQ et est donc
susceptible de subir l’amplification conduisant à l’émission laser (oscillations vertes).
L’émission est échantillonnée par les impulsions IR. La synchronisation assure que les
évènements d’échantillonnage successifs (à retard fixé), correspondent à un champ THz
à phase et amplitude fixes.
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Figure 3.5 – Profil temporel a) du courant pilote total injecté dans le LCQ avec
les composantes RF et quasi-DC b) de la composante de courant quasi-DC c) de la
composante de courant RF.
impulsions 
 RF 
gain 
champ  
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Figure 3.6 – Synchronisation simultanée du courant électrique pilote - des impulsions
THz injectées dans le LCQ - et des impulsions IR. Les impulsions RF permettent de
commuter le gain chaque fois qu’une impulsion THz émise par l’antenne est injectée
dans la cavité. la synchronisation est indispensable pour que la détection cohérente soit
possible.
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3.1.3 Réglages préliminaires
Dans cette section nous détaillons le "protocole" expérimental adopté pour parvenir
au contrôle de la phase du champ THz émis par le LCQ.
Tout d’abord on effectue un alignement géométrique pour rendre possible le couplage
des impulsions THz (seed) dans le guide d’ondes des LCQs. Il se fait de la même ma-
nière que pour les mesures de gain (voir chapitre 2) en ajustant la position du cryostat
à l’aide de platines de translation micrométriques.
De plus, il est nécessaire de commuter le gain du LCQ, précisément lorsque le seed pé-
nètre dans le guide d’onde. Pour cela, il faut d’abord estimer les amplitudes de courant
quasi-DC (pour être en dessous mais proche du seuil) et du courant RF à appliquer
(pour passer au-dessus du seuil). Les estimations des amplitudes de courant se font en
mesurant la puissance rayonnée du LCQ en fonction du courant à l’aide d’un détecteur
pyroélectrique. Sur la figure 3.7 est représentée la puissance rayonnée en fonction de
l’amplitude de courant quasi-DC pour diverses amplitudes d’impulsions RF appliquées
sur le LCQ.
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Figure 3.7 – Caractéristiques courant-puissance optique pour différentes amplitudes
des impulsions RF appliquées (L182-longueur de cavité 2.85 mm). La puissance moyenne
des impulsions RF est estimée à la fin de la chaîne d’amplification.
La courbe noire correspond à la puissance THz détectée en fonction de la densité de
courant quasi-DC pour une puissance RF minimale appliquée au LCQ. Le seuil laser
est mesuré à 95 A/cm2. Pour une puissance RF de 3 W, on constate que l’allure de
puissance (courbe rouge) est marquée par un premier seuil à 55 A/cm2 puis un second à
environ 95 A/cm2. Le premier seuil correspond à l’allumage transitoire du laser exposé
au courant apporté par une impulsion RF (d’une durée de quelques ns). Le LCQ est
dans ce cas périodiquement allumé et éteint. Si on augmente suffisamment la densité
de courant quasi-DC, le LCQ est allumé en permanence (le LCQ est allumé quelle que
soit la valeur du courant instantané apporté par le courant RF). Ce régime correspond
aux densités de courant supérieures au second seuil de 95 A/cm2. Plus la puissance RF
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appliquée est forte, plus le laser s’allume pour une densité de courant faible. Le choix du
couple courant quasi-DC/puissance RF est donc fait de manière suivante. La valeur du
courant quasi-DC choisie est celle qui correspond au maximum de puissance rayonnée
entre le premier et le second seuil. Pour éviter les problèmes de dissipation thermique,
on utilise une puissance RF pas trop élevée. Typiquement 6 W pour les impulsions RF
et environ 50 A/cm2 pour le quasi-DC pour l’échantillon associé à la figure 3.7.
Il faut enfin ajuster précisément l’écart de temps entre l’injection du seed et l’appli-
cation d’une impulsion RF de courant qui permet de commuter le gain. Le générateur
de fonctions arbitraires (agilent 81160A) est doté d’une fonction permettant d’ajuster
grossièrement le retard du signal généré par rapport à la source de déclenchement (les
impulsions IR collectées par le photodétecteur), avec un pas de 10 ps. L’ajout d’une ligne
à retard optique sur le chemin du faisceau IR qui excite l’antenne permet de contrôler
beaucoup plus finement ce retard. En pratique, nous avons constaté qu’un ajustement
du retard avec un pas de 10 ps est suffisant. La méthode de réglages adoptée consiste
à ajuster le retard "impulsion RF/seed" de sorte à observer une amplification des ré-
flexions successives du seed dans la cavité du LCQ.
3.2 Mesure du champ rayonné
3.2.1 Profil temporel
La technique d’injection seeding appliquée aux LCQs a été initialement démontrée
par Dimitri Oustinov en 2010 [17]. Depuis ce premier résultat, le dispositif expérimen-
tal a été amélioré. On peut voir sur la figure 3.8 l’efficacité de la technique qui permet
d’observer dans le domaine temporel le champ laser, incluant son régime de construction.
L’échantillon choisi ici est un LCQ à guide simple plasmon, de longueur 1.5 mm émet-
tant à environ 2.5 THz (croissance L182), fréquence pour laquelle la sensibilité de la
détection électro-optique est élevée. Le retard des impulsions RF est ajusté précisé-
ment pour commuter le gain quand le seed pénètre dans la cavité, au temps t=0 ps
(fig 3.8.a). On observe tout d’abord à t=12 ps l’impulsion THz photoconductrice pro-
duite par l’antenne (le seed) transmise dans la cavité du LCQ (surlignée en rouge sur la
figure 3.8.b). Plusieurs impulsions se succèdent ensuite à intervalles de temps réguliers.
Elles correspondent aux réflexions successives du seed aux deux extrémités de la cavité
du LCQ. Elles sont espacées en temps par une durée de 36 ps, qui correspond au temps
d’aller-retour dans la cavité laser Tc = 2nLc (avec n ≃ 3.6 indice de réfraction du ma-
tériau et L = 1.5 mm la longueur de cavité). Un régime d’amplification est nettement
visible à partir de 200 ps jusqu’à environ 800 ps, lorsque l’impulsion photoconductrice
s’élargit temporellement en même temps que l’amplitude du champ s’accroît. C’est le
régime de construction du champ émis par le LCQ. Dans la fenêtre de 1100 à 1800 ps,
le laser a atteint un régime quasi-permanent et le champ rayonné évolue peu. La valeur
du champ électrique THz maximal mesuré est de l’ordre de 2 V.cm−1. Dans ce régime,
le rayonnement émis est marqué par une oscillation du champ électrique à la période
de 410 fs (l’inverse de la fréquence d’émission à 2.45 THz) comme le met en évidence
un zoom sur une fenêtre temporelle étroite (fig 3.8.c).
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Figure 3.8 – a) Profil temporel du champ électrique du LCQ en fonction du temps. b)
Zoom sur la fenêtre temporelle [0 - 400] ps. c) Zoom sur la fenêtre temporelle [1109 -
1112.5] ps.
L’émission n’est pas monomode. Le spectre obtenu par transformée de Fourier rapide
du signal dans le fenêtre [1100-1800] ps, représenté sur la figure 3.9 a), met en évi-
dence la présence de plusieurs modes centrés autour de 2.45 THz. Ce sont des modes
longitudinaux de la cavité Fabry-Pérot formée par le LCQ. Ils sont donc espacés par
l’intervalle spectral libre, égal à 1Tc = 27 GHz. Au cours de sa propagation dans la cavité
laser, le seed large-bande subit de multiples réflexions et s’allonge progressivement. Ceci
s’explique par la largeur spectrale du profil de gain du LCQ (de l’ordre de 100 GHz),
très petite devant celle des impulsions photoconductrices (plusieurs THz). Les pertes
ne sont compensées par le gain que dans une bande de fréquence étroite autour de 2.45
THz. Les composantes spectrales en dehors de cette bande sont donc très rapidement
atténuées. L’évolution des modes en présence dans la cavité peut être visualisée à l’aide
d’une transformée de Fourier glissante du signal en temps. Sur les figures 3.9 b) et c),
sont représentées les spectres obtenus pour des fenêtres temporelles de 215 ps. De nom-
breux modes de cavité sont effectivement initialement présents (fig 3.9.b) puis le spectre
évolue jusqu’à la présence de deux modes dominants uniquement (fig 3.9.c). L’évolution
du champ est donc caractérisée par une diminution du nombre de composantes spec-
trales et par un élargissement en temps des impulsions.
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Figure 3.9 – Profil spectral du rayonnement émis par le LCQ. Les spectres sont obtenus
par transformée de Fourier rapide (FFT) du signal en temps mesuré dans la fenêtre
temporelle a) [1100-1800] ps. Le spectre normalisé de l’impulsion THz couplée dans la
cavité est ajouté à titre indicatif (courbe rouge). b) [100-310] ps c) [1425-1635] ps .
L’usage des impulsions THz émises par l’antenne photoconductrice permet donc de
fixer la phase initiale de l’oscillation laser. Ceci permet de caractériser complètement
le rayonnement émis par le LCQ, en mesurant l’amplitude et la phase du champ élec-
trique. De plus, l’observation du régime de construction du champ permet l’étude de la
dynamique du gain du LCQ (voir section suivante).
3.2.2 Dynamique du gain
Nous allons voir maintenant que ces mesures nous permettent de décrire le com-
portement transitoire du gain. En effet, la mesure du profil de l’émission laser dans le
domaine temporel donne accès au régime de construction du champ laser. Pour obtenir
l’évolution temporelle du gain, la démarche suivante a été adoptée. Nous avons vu que
le gain du laser modifie la forme temporelle et spectrale du seed (chap.2 section 2.3.4).
Le seed transmis par la cavité peut donc jouer le rôle de la sonde du gain apporté par
l’impulsion RF qui commute le laser. Il suffit pour cela de changer le retard de l’im-
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pulsion RF par rapport au seed. Pour chaque valeur du retard "seed/impulsion RF",
le profil de gain spectral est obtenu à l’aide de la mesure à double modulation "f-2f"
présentée dans le chapitre 2. La valeur du pic du profil de gain spectral en fonction du
retard est ainsi tracée sur la figure 3.10 b). Aux temps courts (inférieurs à 180 ps), le
gain induit par l’impulsion RF reste en dessous des pertes (trait tireté). L’augmentation
progressive du gain est liée à l’élévation de courant due au front montant de l’impulsion
RF. A t=180 ps, le gain dépasse le niveau des pertes. C’est le moment précis où le
laser s’allume. Dans la fenêtre [180-1100] ps, le gain est non saturé (en rouge). Il est au-
dessus des pertes et on observe donc une amplification du champ électrique en fonction
du temps. Dans ce régime transitoire d’amplification, le gain est au début élevé, puis
diminue progressivement et continûment. Entre 1.1 et 1.8 ns, on observe finalement un
plateau de gain avec un champ stabilisé. Le gain est constant dans le temps et égalise
les pertes: c’est la saturation du gain.
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Figure 3.10 – a) Profil temporel du champ électrique. b) Gain spectral à 2.45 THz -
le régime d’amplification correspondant à un gain non saturé est surligné en rouge. Le
trait tireté noir correspond à la valeur du gain saturé, égale aux pertes du laser.
L’effet de l’évolution du gain sur le seed est exposé sur la figure 3.11 pour un laser simple
plasmon de longueur 5 mm émettant à 2.9 THz (croissance V557 donnée en annexe B).
La différence observée entre le gain non saturé et le gain saturé est plus marquée qu’avec
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le laser émettant à 2.45 THz décrit jusqu’ici 1.
Sur la figure 3.11 a), on peut observer un pic de gain non saturé élevé dû à la com-
mutation du laser par les impulsions RF à t=2.2 ns. On observe à nouveau un plateau
correspondant au gain saturé pour des retards seed/impulsion RF compris entre environ
3 ns et 7 ns. La valeur maximale du gain est environ 50% supérieure à celle du gain
saturé. Son évolution avec la valeur du courant quasi-DC appliqué est la même que
celle de la puissance THz rayonnée. En effet, on s’attend à ce que la puissance émise
par le laser soit proportionnelle au gain non saturé [90]. Le gain non saturé se traduit
par une amplification forte de l’impulsion THz incidente. Sur la figure 3.11 b), on peut
voir effectivement que l’impulsion THz transmise dans la cavité subit une amplification
maximale pour un retard seed/impulsion RF de 2.2 ns. L’amplification des composantes
de fréquences proches de 2.9 THz se manifeste par un allongement en temps du seed.
Les composantes basses fréquences du seed (autour de 1 THz), marquées près de t=3
ps ne sont pas amplifiées quelque soit le retard de l’impulsion RF car elles ne sont pas
dans la zone de gain du laser. A un retard seed/RF égal à 1 ns, le LCQ est éteint et le
seed est fortement atténué lors de son passage dans la cavité.
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Figure 3.11 – a) Gain spectral à 2.9 THz subit par l’impulsion THz en fonction de
son retard par rapport à l’impulsion de courant RF pour le LCQ V557 5 mm. b) Profil
temporel de l’impulsion THz transmise dans le LCQ pour différents retards seed/RF.
.
A partir des profils temporels du seed, on peut accéder à l’évolution du profil spectral
du gain non saturé vers le gain saturé. On a représenté sur la figure 3.12 a) le profil
spectral du gain non saturé et du gain saturé. Le gain non saturé peut être plus facile-
ment ajusté par une allure gaussienne plutôt que par une allure lorentzienne (fig 3.12.b).
L’élargissement de la courbe de gain est en effet lié aux inhomogénéités. L’élargissement
inhomogène de la courbe de gain pour les LCQs est notamment due à des écarts de taille
1. En particulier, le gain saturé est plus bas pour le laser émettant à 2.9 THz, car les pertes par
transmission aux extrémités sont plus faibles. Les pertes linéiques par transmission subies par le champ
−
1
2L
ln(R) sont de 70 % plus faibles pour le laser à 2.9 THz (longueur de 5 mm) par rapport au laser
à 2.45 THz (longueur de 1.5 mm).
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entre des puits de périodes successives où s’effectue la transition radiative. Les profils
spectraux des gains saturé et non-saturé se superposent dans la gamme 2.1 a 2.8 THz.
En effet, dans le cas d’un élargissement inhomogène, le gain saturé a le même profil
spectral que le gain non-saturé en dehors de la région de saturation. On note malgré
tout la différence de comportement spectral au-delà de 2.9 THz qui n’est pas attendue.
Cet écart entre les comportements des gains saturé et non saturé pourrait résulter d’ef-
fets de relaxation croisée [27].
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Figure 3.12 – a) Gain spectral saturé (bleu) et non saturé (rouge) pour le LCQ V557
5 mm. La courbe de gain non saturé a été ajusté par un profil gaussien et lorentzien.
b) Queue du profil de gain non saturé. Les mesures au-delà de 3 THz présentent un
rapport signal à bruit faible.
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3.3 Modélisation de l’émission laser
Le montage expérimental permet d’accéder au profil temporel de l’émission laser sur
des échelles de temps de l’ordre de quelques nanosecondes. Ceci nous donne accès à la
totalité du régime transitoire de construction du champ laser et à l’évolution du gain.
En particulier, la possibilité de générer des impulsions courtes à partir d’un laser dépend
fortement des propriétés dynamiques du gain, qui sont donc très intéressantes à étudier.
Nous présentons ici un modèle de l’émission du LCQ, qui permet, avec l’appui des
données expérimentales, de déterminer le temps de vie caractéristique de la dynamique
du gain.
3.3.1 Principe
L’émission d’un LCQ peut être modélisée à partir d’un système à deux niveaux ou-
vert (figure 3.13) [91]. Une période de la structure de bande est représentée par les états
haut |e〉 et bas |g〉 de la transition radiative. Les phénomènes de transport d’une période
à l’autre ne sont pas pris en compte dans cette représentation. Ceci revient à considérer
que le temps de vie de l’état bas est nul. Le remplissage de l’état haut se fait à partir
de la densité de courant J . La dynamique du gain est donnée par celle de l’inversion
de population entre les états |e〉 et |g〉, notée ∆n. Le comportement du système à deux
niveaux est décrit à l’aide de deux temps de vie.
T1 est le temps de recouvrement du gain et correspond à la durée nécessaire pour que
l’inversion de population et le gain retrouvent leurs valeurs d’équilibre après une pertur-
bation. Ce temps est lié au temps d’évacuation τg des électrons de l’état |g〉 et au temps
de vie τe des électrons dans l’état |e〉. Dans la mesure où le processus d’évacuation des
électrons de l’état |g〉 est très efficace, on a : T1 ∼ τe (τg est sub-picoseconde pour les
dessins LO-phonon [76] et égal à environ 1 ps pour les dessins bound-to-continuum [92]).
La valeur de T1 influence très fortement les caractéristiques de l’émission du laser. Par
exemple, lorsque T1 est très supérieur au temps d’aller-retour de la cavité Tc, l’émission
est marquée lors de son démarrage par de fortes oscillations de relaxation [27]. C’est
le cas des lasers de classe B, dont font partie un grand nombre de lasers à diodes. Au
démarrage, l’enveloppe de l’intensité émise par le laser subit de fortes oscillations qui
s’ammenuisent au cours du temps. Dans notre cas, nous n’observons pas ce type de
régime comme on peut le voir sur la figure 3.8: l’enveloppe de l’intensité augmente de
manière progressive et régulière jusqu’à une valeur stabilisée. Les effets de la dynamique
de recouvrement du gain sont marqués au démarrage du laser, mais également lors de
tout phénomène perturbatif. En particulier, ils permettent ou non une modulation ra-
pide du gain du laser, essentielle pour un certain nombre d’applications: modulation
pour la transmission d’informations, génération d’impulsions courtes (voir chapitre 4)
ou de peignes de fréquences [93].
T2 est le temps de décohérence correspondant aux processus de perte de cohérence. Ils
se traduisent par exemple par un changement de vecteur d’onde d’un électron au sein
d’une même sous-bande par diffusion électron-électron [94], sans changer les populations
dans les états haut et bas de la transition radiative.
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Figure 3.13 – Système à deux niveaux ouvert. Le pompage est représenté par la densité
de courant J.
L’évolution des populations du système à deux niveaux en interaction avec un champ
électromagnétique est décrite à l’aide des équations de Bloch. Pour décrire l’émission
laser, il faut prendre en compte la propagation du champ électromagnétique. La des-
cription complète se fait donc à l’aide des équations de Bloch couplées aux équations de
Maxwell pour un système à deux niveaux avec l’outil de la matrice densité. Ce modèle
a l’avantage d’être simple. L’utilisation du modèle de Maxwell-Bloch pour un système à
deux niveaux a été exploité dans plusieurs travaux pour décrire la dynamique d’émission
des LCQs : blocage actif de modes [91], instabilités cohérentes [95] ou encore blocage
de modes par transparence auto induite [96].
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3.3.2 Description du modèle
Les expériences décrites sont basées sur l’usage de la spectroscopie dans le domaine
temporel qui permet d’accéder au profil temporel du champ électrique. Il est judicieux
d’effectuer une modélisation qui donne la même richesse d’informations. Nous effectuons
donc une modélisation à l’aide des équations de Maxwell-Bloch en suivant la méthode
décrite dans la référence [97]. L’usage d’un algorithme FDTD (Finite Difference Time
Domain) permet en effet de simuler l’évolution temporelle de l’émission laser de sa
naissance au régime permanent.
Équations de Maxwell-Bloch
La mise en équations est explicitée en détails dans l’annexe A.1 suivant les notations
de [97] 2. Nous en donnons ici les points essentiels. L’état du système |Ψ〉 peut s’écrire
comme une combinaison linéaire des états |g〉 et |g〉 : |Ψ〉 = ce|e〉 + cg|g〉. La matrice
densité, dans cette base d’états, s’écrit sous la forme :
ρ =
(
ρee ρeg
ρge ρgg
)
où ρee et ρgg correspondent aux populations alors que ρeg et ρge sont les cohérences.
L’interaction avec la lumière se traduit par un couplage dipolaire. Le hamiltonien du
système H = HA + HAF peut ainsi être décomposé en deux contributions. Celle du
système isolé s’écrit :
HA =
~ωeg
2
(ce|e〉 − cg|g〉)
Celle du couplage avec la lumière est donnée par :
HAF = −exEx
= eEx
(|ce|2〈e|x|e〉+ c∗ecg〈e|x|g〉+ c∗gce〈g|x|e〉+ |cg|2〈g|x|g〉)
où Ex est le champ électrique. En posant X = e2 {〈e|x|e〉 − 〈g|x|g〉}, M = e〈g|x|e〉 et
avec les notations de [97], les équations de Maxwell-Bloch s’écrivent:
∂tHy = − 1
µ0
∂Ex
∂z
(3.1)
∂tEx = − 1
ǫ0
∂Hy
∂z
− NM
ǫ0T2
ρ1 +
NM
ǫ0
(
ωeg − 5ExX
~
)
ρ2 (3.2)
− 2NX(∆n−∆n0)
ǫ0T1
− lc0Ex
∂tρ1 = − 1
T2
ρ1 +
(
ωeg − ExX
~
)
ρ2 (3.3)
∂tρ2 = − 1
T2
ρ2 +
(
ωeg − ExX
~
)
ρ1 +
2ExM
~
∆n (3.4)
∂t(∆n) = −∆n−∆n0
T1
− 2ExM
~
ρ2 (3.5)
2. Dans ce travail, ce modèle est utilisé pour l’étude de l’effet de transparence auto-induite dans un
système à deux niveaux.
61
CHAPITRE 3. CONTRÔLE DE LA PHASE D’ÉMISSION DE LCQS THZ
Tous les constantes qui apparaissent dans ces équations sont données dans le tableau 3.1.
Les équations 3.1 et 3.2 décrivent l’évolution temporelle du champ électrique Ex et du
champ magnétique Hy qu’on suppose polarisés linéairement, respectivement suivant x
et y avec une propagation suivant z. Le terme −lc0Ex permet d’introduire de manière
phénoménologique les pertes par absorption du LCQ avec l en cm−1. Les équations
des populations correspondent aux relations 3.3 à 3.5. ρ1 et ρ2 sont liées aux cohérences
via la relation : 2ρge = ρ1−jρ2. L’inversion de population est donnée par ∆n = ρee−ρgg.
Symbole Nom
ǫr constante de permittivité relative du matériau
T1 temps de recouvrement du gain
T2 temps de décohérence
w0 inversion de population à l’équilibre
N nombre d’oscillateurs
M/e élément diagonal de la matrice dipolaire
2X/e différence des éléments hors diagonaux de la matrice dipolaire
ω12 pulsation de transition radiative
l pertes du guide par absorption
L longueur de cavité
Table 3.1 – Constantes du modèle de Maxwell Bloch.
Principe de la simulation
Les équations de Maxwell-Bloch sont résolues numériquement en utilisant un algorithme
Finite Difference Time Domain (FDTD) écrit sous Matlab par Joshua Freeman, de l’uni-
versité de Leeds. Cet algorithme consiste en particulier à remplacer toutes les dérivées
par des différences finies. On définit un réseau 2D de points ayant chacun une coordon-
née spatiale (correspondant à la cavité et à deux régions absorbantes à ses extrémités)
et une temporelle (durée sur laquelle on souhaite simuler l’émission). Étant données
des conditions initiales, les différentes grandeurs physiques sont évaluées à chaque pas
en temps via une boucle de convergence. La méthode est décrite plus en détails dans
l’annexe A.2. L’approximation séculaire et l’approximation de l’enveloppe lentement
variable sont couramment effectuées pour la résolution de ces équations mais pas dans
notre modélisation. Ces approximations permettent de s’intéresser aux échelles de temps
très longues (par rapport au cycle temporel d’oscillation des porteurs) en augmentant la
rapidité de la résolution numérique. Ici, nous souhaitons visualiser le champ électrique
de l’émission laser et sommes dans un régime où l’enveloppe des champs peut varier très
rapidement par rapport à l’oscillation des porteurs 3. En pratique, nous n’utilisons donc
pas l’approximation de l’enveloppe lentement variable et ne faisons aucune hypothèse
simplificatrice supplémentaire sur les équations (3.1) à (3.5). Pour finir, on peut évaluer
3. Pour le seed, la durée de l’enveloppe d’environ 1 ps correspond à un cycle d’oscillation du champ
électrique.
62
3.3. MODÉLISATION DE L’ÉMISSION LASER
indépendamment la plupart des constantes du modèle. Pour le laser émettant à 2.5 THz
(croissance L182) :
– la permittivité relative du milieu ǫr est estimée a 12.9 à partir de l’indice.
– La valeur de T2 a été ajustée de manière à respecter la largeur spectrale expéri-
mentale du gain saturé. T2 ≃ 2.35 ps.
– w0 = 1 (1 : tous les porteurs dans l’état haut |e〉 - 0 : tous les porteurs dans l’état
bas |g〉) .
– La densité d’oscillateurs N a été choisie de manière à correspondre au gain maxi-
mal non saturé à 2.45 THz égal à 21 cm−1 (estimé dans la référence [98]). La
valeur obtenue N = 3.7.1020 m−3 correspond à environ 0.5 % de celle obtenue
à partir de la feuille de croissance. Ce pourcentage est en bon accord avec les
évaluations d’efficacité quantique.
– X = 16 nm d’après la structure de bande.
– M/e = 6.2 nm à partir de la structure de bande.
– 2πω12 = 2.45 THz.
– l est estimé à 3 cm−1 [11].
La simulation est initiée de la manière suivante. Le gain initial est maximal et homo-
gène dans la cavité, nul en dehors. Le champ à une des extrémités de la cavité (interface
absorbeur-région active gauche sur la figure 3.14 a),b)) est fixé égal à l’amplitude de
l’impulsion THz couplée dans la cavité pendant la durée de son passage. Après cet
intervalle de temps, les conditions aux limites à cette extrémité sont données par des
coefficients de réflexion/transmission associés à un changement de milieu.
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Figure 3.14 – Représentation de l’espace des positions dans la simulation. La cavité
(en rose) est entourée de deux régions sans gain mais fortement absorbantes (les pertes
valent 3.104 cm−1) pour éviter des réflexions artificielles dues à la taille finie du domaine
spatial simulé. a) A t=0, le gain est maximal sans lumière dans la cavité b) A t>0, le
gain évolue avec le champ intracavité
Cette modélisation est particulièrement appropriée pour la comparaison avec les expé-
riences et permet d’interpréter un certain nombre d’effets tel que l’influence du seed
sur l’émission laser mais aussi d’estimer des paramètres clés de la dynamique, comme le
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temps de recouvrement du gain T1. En effet, elle donne naturellement accès au profil de
construction du champ (temps court) qui est exactement ce que nous pouvons obtenir
expérimentalement. La simulation peut également donner accès au régime permanent
mais nécessite alors des temps longs de calcul. A l’aide de la simulation, on peut donc
analyser toute la richesse des informations apportées par l’expérience.
3.3.3 Profil simulé du champ
Le profil typique de champ temporel obtenu est représenté sur la figure 3.15 pour le
laser émettant à 2.45 THz avec une longueur de cavité de 1.5 mm et une valeur du temps
de recouvrement du gain T1 = 15 ps. Contrairement à l’expérience, le milieu à gain est
ici allumé instantanément et on observe une amplification rapide de l’impulsion THz
externe sur une durée d’environ 300 ps (fig.3.15.a). Le profil temporel est caractérisé
par une forme liée à la coexistence de 4 modes longitudinaux (respectivement ν1=2.413
THz, ν2=2.438 THz, ν3=2.464 THz et ν4=2.490 THz), dont deux sont particulièrement
marqués (fig.3.15.b).
La compétition de ces modes affecte la dynamique intra-cavité. Le champ électrique
intracavité à t = 645 ps (illustré sur en 3.15 c)) résulte en effet de l’interférence des
ondes propageantes et contrapropageantes associées à chacun des modes longitudinaux.
Tout d’abord, on observe une oscillation rapide du champ à la fréquence d’émission
laser (ν = 2.45 THz) associée à une longueur d’onde spatiale de cnν = 34.0 µm. De plus,
si on se restreint aux deux modes dominants de fréquences ν2=2.438 THz et ν3=2.464
THz, l’onde résultante va se manifester par une modulation de l’enveloppe du champ
à la fréquence (ν3 − ν2)/2. La période spatiale associée à l’enveloppe est estimée à
2c
n(ν3−ν2)
= 6.4 mm.
L’inversion de population ∆n, proportionnelle au gain, est visualisée sur la courbe 3.15
d) à t = 645 ps. Les oscillations rapides ont une période associée à celle de l’intensité
lumineuse (deux fois plus petite que la période du champ électrique). Du fait de la
réflexion non nulle aux extrémités du milieu à gain, des ondes propageantes et contra-
propageantes coexistent dans la cavité. Leurs interférences conduisent à une intensité
inhomogène suivant la direction de propagation dans le milieu à gain. Une intensité
localement forte diminue le gain accessible. Il s’agit du "hole-burning" spatial. Cet effet
est observé pour les LCQs [91,95] et tend à favoriser l’existence des régimes d’émission
multimodes. L’enveloppe de l’intensité intracavité induit également une modulation
supplémentaire "lente" à l’inversion de population. En suivant le lien vidéo (ou réfé-
rence [99]), on peut accéder dans la rubrique "supplemental material" à la simulation
complète. Elle montre l’évolution temporelle du champ intracavité, de l’inversion de
population et du champ rayonné à partir de l’injection du seed dans la cavité.
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Figure 3.15 – Résultats de la simulation avec T1 = 15 ps a) Profil du champ émis - b)
Spectre associé - c) Champ intra-cavité au temps t=645 ps - d) Inversion de population
au temps t=645 ps.
Il est de plus très intéressant d’observer l’effet de la forme du seed sur le profil du champ
émis. Nous avons représenté sur la figure 3.16, le profil du champ simulé pour trois
formes très différentes du seed avec une même valeur du champ électrique maximum:
un seed qui correspond à une impulsion étroite (durée 350 fs, fréquence centrale 1.3
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THz, courbe-a)), un seed "résonant" avec la fréquence de transition (durée de 50 ps,
fréquence centrale de 2.45 THz, courbe b)), un seed qui reflète l’émission spontanée
(valeur du champ aléatoire initialement aléatoire sur l’ensemble de la cavité). Aux temps
courts (inférieurs à 350 ps), on observe une allure différente entre les divers profils. En
particulier, le gain est saturé beaucoup plus rapidement avec le seed "résonant". Ce
résultat a du sens car le seed "résonant" est celui qui apporte le plus photons avec une
énergie proche de celle de la transition radiative. D’autre part, on note que pour des
temps inférieurs à 200 ps, la structure du champ a l’allure la moins "impulsionnelle"
pour le seed qui représente l’émission spontanée. Dans le régime transitoire, la forme
du seed influe donc de manière logique la forme de l’enveloppe du champ émis.
En revanche, on peut remarquer que les différences entre les profils temporels associés
aux différents seeds s’estompent au cours du temps. A partir de 400 ps, les différentes
allures sont identiques. Ce résultat de la simulation est important. Il montre que la forme
du seed influe peu le profil du rayonnement émis aux temps longs. Cette conclusion
suggère que l’injection seeding permet de contrôler la phase du champ sans modifier
notablement son enveloppe et que le profil temporel du champ que nous mesurons
expérimentalement correspond à l’allure "naturelle" de l’émission laser.
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Figure 3.16 – Résultats de la simulation avec T1 = 15 ps pour différentes formes du
seed: a) Impulsion de durée 350 fs, centrée spectralement à 1.3 THz, d’amplitude du
champ maximale de 100 V/cm. b) Impulsion de durée 50 ps, centrée spectralement à
2.45 THz, d’amplitude du champ maximale de 100 V/cm. c) Champ aléatoire dans
l’ensemble de la cavité de champ maximal 100 V/cm.
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3.3.4 Estimation du temps de recouvrement du gain
La force de ce modèle est qu’il peut être utilisé pour estimer la valeur de T1 en com-
parant avec les données expérimentales. Pour faciliter l’extraction de cette constante
de temps, nous avons utilisé les comparaisons avec les mesures associées à plusieurs
échantillons, de même croissance (laser L182 émettant à 2.5 THz) mais de longueurs de
cavité différentes. Les résultats de la simulation pour diverses valeurs de T1 sont exposés
sur la figure 3.17 pour des longueurs de cavité de 1.5 mm et 2.85 mm.
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Figure 3.17 – Simulations du champ électrique rayonné par le LCQ L182 pour des
longueurs de cavité de a) 1.5mm - b) 2.85mm.
On observe que l’émission tend vers un régime continu pour les basses valeurs du re-
couvrement du gain (typiquement 5 ps). En effet, dans ce cas l’inversion de population
recouvre rapidement sa valeur d’équilibre. Ainsi, suite au creusement local du gain par
l’impulsion qui se propage dans la cavité, un retour plus rapide du gain à l’équilibre
(donc au-dessus des pertes) permet d’amplifier plus rapidement les queues de l’impul-
sion. En conséquence, pour des valeurs plus élevées de T1 (50 ps), une structure au
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caractère plus pulsé s’établit; la dynamique du gain, plus lente, dégrade l’effet d’ampli-
fication.
Pour valider le résultat de ces simulations, vérifions que la dépendance de la puissance
moyenne intracavité avec la temps de recouvrement du gain est celle attendue. La
puissance moyenne intracavité peut s’écrire [90] :
P = ∆nVmhνegWeg (3.6)
où ∆n ∝ γs est la densité d’inversion de population en régime permanent, Vm ∝ L est
le volume du mode et Weg = 1τeg
(
γ0
γs
− 1
)
le taux de transition entre les états |e〉 et |g〉
(γ0 gain non saturé maximal). La dépendance en T1 est donc donnée uniquement par
le terme Weg. Dans l’hypothèse où 1T1 ∼ 1τeg , on s’attend à ce que la puissance diminue
avec l’accroissement de T1 suivant une dépendance linéaire en 1T1 . Cette relation est
effectivement observée ici. Par ailleurs, d’après la relation 3.6, la puissance est propor-
tionnelle à Lγs
(
γ0
γs
− 1
)
et augmente donc avec la longueur de cavité L. Avec les valeurs
de γ0 (21 cm−1 - gain maximal non saturé), γs (respectivement 11 et 7 cm−1 pour les
cavités de L=1.5 et L=2.85 mm de longueur), la puissance moyenne émise pas le laser
de longueur 2.85 mm est attendue 2.6 fois plus forte que pour le laser de 1.5 mm, pour
une même valeur de T1. Cette valeur est en bon accord avec la valeur de 2.35 obtenue
à partir des profils simulés.
Une estimation de T1 peut être obtenue en comparant les profils simulés et les mesures
expérimentales pour les deux longueurs de cavité (représentées sur la figure 3.18). Le
meilleur accord est obtenu pour une valeur de T1 = 15 ps [20]. dans ce cas, on peut
noter que les champs simulés reproduisent la forme des impulsions observées avec un
bon accord qualitatif. La valeur peut être comparée aux estimations expérimentales
obtenues pour des LCQs MIR [100] et THz [101]. Ces deux expériences sont basées sur
des mesures pompe-sonde: une première impulsion THz fait baisser le gain, tandis que
la suivante sonde le recouvrement du gain. Pour cela, il est indispensable de disposer
d’une source THz de très forte puissance pour saturer le gain (usage d’un laser à électron
libre FELIX dans [101]). Par ailleurs les facettes sont polies à 45o pour avoir un gain
d’équilibre non saturé en empêchant l’émission laser. La valeur obtenue pour un laser
bound-to-continuum émettant à 3 THz y est de 50 ps, en qualitatif bon accord avec
l’estimation que nous obtenons. La différence observée pourrait s’expliquer par la grande
variabilité de T1 avec la structure de bande considérée.
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Figure 3.18 – Comparaison des profils de champs électriques temporels : pour la cavité
de 1.5 mm (a) expérience - b) simulation avec T1 = 15 ps) et pour la cavité de 2.85 mm
(c) expérience - d) simulation avec T1 = 15 ps).
Le modèle à partir des équations de Maxwell-Bloch pour un système à deux niveaux
permet de reproduire avec un bon accord les profils temporels de l’émission mesurés. La
méthode que nous proposons pour estimer T1 est nouvelle et se démarque des techniques
pompe-sonde [100,101]. L’estimation de T1 est en particulier un résultat intéressant, car
ce temps détermine les propriétés dynamiques du laser. Une perspective pour enrichir
cette description serait d’utiliser un modèle à trois niveaux [102], qui permet de consi-
dérer les effets liés à un temps de vie non nul de l’état bas.
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3.4 Efficacité du contrôle de phase
La détection en temps du champ électrique d’un LCQ THz permet d’envisager son
usage comme source de spectrocopie THz dans le domaine temporel. Dans ce contexte,
il est très important de s’assurer que tout le rayonnement du LCQ est détecté de façon
cohérente (et donc bien synchronisé). En effet, si une partie du rayonnement utilisé de
la source THz n’est pas détecté, l’interprétation d’une mesure sur un échantillon étudié
est faussée. Nous avons décrit deux processus qui peuvent initier l’émission stimulée
du LCQ: l’émission spontanée et l’impulsion THz émise par l’antenne photoconductrice
(le seed) et injectée dans la cavité. Les deux sont des mécanismes compétitifs pour le
déclenchement de l’émission laser. Dans cette section ,nous allons analysé et quantifié
l’effet de la compétition entre l’émission spontanée et le seed. L’étude est menée sur le
laser de 2.5 THz (croissance L182) avec une longueur de cavité de 2.85 mm. Dans toute
cette section, des impulsions RF de puissance moyenne 6 W et un courant quasi-DC de
70 A/cm2 sont appliqués sur ce laser.
3.4.1 Influence de l’amplitude du seed
Quand on change l’amplitude du seed et que l’on fait l’acquisition du champ émis
par le laser, on peut vérifier si le processus d’injection seeding est efficace, c’est à dire
s’il permet de contrôler totalement la phase du champ électrique émis par le LCQ.
Pour tester l’effet de l’amplitude de l’impulsion THz externe (seed), nous avons changé la
tension appliquée à l’antenne dans le régime où l’amplitude du champ THz rayonné (par
l’antenne) lui est linéaire. Sur la figure 3.19 est représentée la mesure expérimentale de
l’allure du champ électrique rayonné par le laser pour diverses valeurs de la tension sur
l’antenne. La fenêtre temporelle choisie ici correspond à un champ électrique stable en
fonction du temps: le régime d’amplification est terminé. Chacun des profils de champ
mesurés (correspondant à une valeur différente de l’amplitude du seed) a une forme
globale qui se répète avec une période de 69 ps, égale à Tc = 2nLc . On observe que la
puissance THz moyenne rayonnée dépend fortement de l’amplitude de l’impulsion THz
injectée.
L’amplitude du champ électrique du LCQ à t=453 ps (courbe noire) ainsi que la va-
leur maximale en champ du seed (courbe rouge) sont tracées en fonction de la tension
appliquée sur l’antenne sur la figure 3.20. On peut observer deux régimes caractéris-
tiques. L’amplitude du seed est proportionnelle à la tension appliquée sur l’antenne
(courbe rouge). Pour les tensions supérieures à 0.5 V, on observe une saturation du
champ électrique émis par le LCQ mesuré à t=453 ps. Cette saturation est le signe
d’une injection efficace. A l’inverse, le champ électrique rayonné par le LCQ à t=453 ps
croît linéairement aux basses tensions ([0 - 0.2] V). A t=453 ps, la période transitoire de
construction du champ laser est terminée et le laser a atteint un régime quasi-permanent
où le gain est saturé. La puissance totale rayonnée par le LCQ en régime permanent est
indépendante des conditions initiales de démarrage de l’émission laser. Ainsi, même si
on change l’amplitude du seed, on s’attend à ce que la puissance THz totale du LCQ
soit toujours la même. Pourtant nous observons une évolution forte de l’amplitude du
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champ THz à t=453 ps avec l’amplitude du seed. Cela signifie que nous ne détectons
pas toute l’émission du LCQ de façon cohérente. Cette émission que nous ne pouvons
pas détecter est initiée par l’émission spontanée. Dans le régime de tension de l’antenne
[0 - 0.5] V, le laser est donc à la fois déclenché par l’émission spontanée et par le seed.
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Figure 3.19 – Profil temporel du champ électrique en fonction de l’amplitude de l’im-
pulsion THz externe injectée dans la cavité. Les différentes amplitudes du seed sont
associées à des tensions appliquées sur l’antenne de : 0.05 V - 0.2 V - 0.4 V - 0.8 V - 2
V.
La limite entre les deux régimes (pour une tension appliquée sur l’antenne de 0.5 V)
correspond à une amplitude maximale du champ électrique du seed de 2.7 V/cm. A
2.45 THz, nous estimons que la valeur associée du champ électrique du seed effective-
ment injecté dans la cavité est de l’ordre de 10 mV/cm 4. Si l’amplitude de l’impulsion
THz externe est supérieure à cette valeur, elle domine l’émission spontanée et suffit à
saturer le gain du LCQ. Cette valeur seuil peut être comparée à l’amplitude du champ
électrique de l’émission spontanée dans la cavité. Une estimation de 100 µV/cm est ob-
tenue à l’appui de la référence [87]. La valeur seuil de l’amplitude du seed et l’amplitude
de l’émission spontanée sont très différentes. Ceci peut s’expliquer par les propriétés
différentes des champs électromagnétiques associés au seed et à l’émission spontanée:
le champ associé à l’émission spontanée est homogène dans la cavité ce qui n’est pas
le cas pour le seed. En effet l’impulsion THz injectée a une extension spatiale petite
immédiatement après avoir pénétré dans le LCQ au regard de la longueur de cavité.
Cette extension est estimée à 100 µm, bien inférieure à la longueur de cavité de 2.85
mm. Cet effet défavorise l’efficacité du processus d’injection. De plus, l’apport d’éner-
gie par l’impulsion THz externe se fait durant une période très brève (de l’ordre de
la picoseconde). La dynamique du laser étant très rapide (T1 = 15 ps), il faut donc
4. En évaluant l’amplitude du champ électrique à 2.45 THz et en supposant que 10% de l’amplitude
de l’impulsion de l’antenne est couplé au LCQ.
71
CHAPITRE 3. CONTRÔLE DE LA PHASE D’ÉMISSION DE LCQS THZ
injecter l’impulsion THz dans la cavité à des délais très courts après l’allumage pour
favoriser le déclenchement sur le seed plutôt que sur l’émission spontanée. Expérimenta-
lement, on constate en effet que l’efficacité de l’injection change fortement lorsque le seed
est retardé/avancé de quelques dizaines de picosecondes par rapport à l’impulsion RF
(l’efficacité de l’injection n’est pas sensible à un changement de retard inférieur à 10 ps).
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Figure 3.20 – Évolution de l’amplitude du champ électrique en fonction de la tension
sur l’antenne : de l’impulsion THz externe (rouge) et de l’émission du LCQ pour un
retard de 453 ps.
3.4.2 Mesure du rayonnement total émis
Dans le régime où l’amplitude du seed est faible (tension sur antenne inférieure à
0.5 V), l’émission laser est partiellement initiée par l’émission spontanée. Le champ la-
ser initié par l’émission spontanée n’est pas synchronisé avec les impulsions fs du laser
Ti:Sa et n’est donc pas détectable par échantillonnage électro-optique. En revanche,
l’enveloppe lente du rayonnement émis par le LCQ est donnée par la forme des impul-
sions RF. Ces impulsions de courant sont toujours synchronisées avec les impulsions fs.
L’enveloppe du rayonnement peut donc en principe être détectée par échantillonnage
électro-optique quelque soit le mécanisme de déclenchement de l’émission laser (seed ou
émission spontanée). Par la suite, nous présentons une méthode qui permet la mesure de
l’enveloppe de l’intensité totale émise par le LCQ : déclenchée par l’émission spontanée
et/ou le seed. Elle permet notamment de quantifier l’efficacité de l’injection.
Jusqu’ici, nous avons utilisé une configuration électro-optique qui est celle communé-
ment utilisée dans les montages de spectroscopie dans le domaine temporel mais qui
ne permet pas de mesurer l’enveloppe du rayonnement initié par l’émission spontané,
comme nous le verrons par la suite. Elle nécessite en particulier de placer une lame
quart-d’onde ainsi qu’un cube séparateur de polarisation entre le cristal électro-optique
et la balance de photodiodes. Pour la mesure du profil temporel de l’intensité totale,
nous utilisons donc une configuration électro-optique différente [103, 104], représentée
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Figure 3.21 – a) Configuration électro-optique qui permet la mesure de l’enveloppe de
l’intensité totale (due à l’émission spontanée ou au seed) émise par le LCQ. Le faisceau
optique qui n’est pas transmis par le cristal de ZnTe et incide sur la seconde photodiode
de la balance est utilisé pour empêcher la saturation du système d’amplification en aval
de la balance. b) Configuration électro-optique standard qui permet la mesure du champ
THz synchronisé avec les impulsions fs.
sur la figure 3.21 a) et discutée en détails dans l’annexe C. La lame quart-d’onde et le
cube séparateur sont remplacés par un analyseur. L’analyseur est croisé avec la pola-
risation rectiligne du champ IR en l’absence du cristal de ZnTe. Le faisceau IR n’est
ainsi pas transmis par l’analyseur et l’intensité collectée par la photodiode est nulle.
Le cristal de ZnTe est ensuite ajouté. L’état de polarisation rectiligne du champ IR est
alors modifié, à cause d’une biréfringence induite par le champ THz mais également
d’une biréfringence résiduelle du cristal électro-optique. Une portion de l’intensité du
champ IR est ainsi transmise à travers l’analyseur et l’intensité I2 instantanée collectée
sur la photodiode qui suit l’analyseur vaut alors (Annexe C) :
I2(t) =
I0
4
(Γ2(t) + 2Γ(t)Γ0) (3.7)
où I0 est l’intensité IR correspondant au faisceau qui incide sur l’analyseur. La biré-
fringence du cristal induit un déphasage entre les composantes du champ électrique IR
suivants les axes propres du cristal. Γ et Γ0 sont les déphasages liés à la biréfringence
dynamique induite par le rayonnement THz et à la biréfringence résiduelle du cristal. t
représente le retard entre l’enveloppe du rayonnement THz et les impulsions fs d’échan-
tillonnage. A retard fixe, l’extraction du déphasage Γ(t) nécessite un grand nombre
d’événements d’échantillonnage successifs et résulte de leur moyennage 5. A ce stade, il
est utile de décomposer le déphasage Γ en deux contributions sommées : celle due à un
champ synchronisé Γs (déclenchée par le seed) et celle due à un champ non-synchronisé
5. Des mesures avec un événement unique d’échantillonnage sont possibles pour des champs THz
intenses [105].
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Γns (initié par l’émission spontanée). On a ainsi:
Γ(t) = Γs(t) + Γns(t) (3.8)
L’intensité moyennée sur un grand nombre d’événements d’échantillonnage s’écrit alors
(d’après les relations 3.7 et 3.8):
〈I2(t)〉 = I0
4
{〈
Γ2s(t)
〉
+
〈
Γ2ns(t)
〉
+ 2Γ0 〈Γs(t)〉+ 2Γ0 〈Γns(t)〉
}
(3.9)
=
I0
4
{〈
Γ2s(t)
〉
+
〈
Γ2ns(t)
〉
+ 2Γ0 〈Γs(t)〉
}
(3.10)
〈Γns(t)〉 = 0 car le champ initié par l’émission spontanée n’est pas synchronisé. En re-
vanche, la moyenne de la quadrature
〈
Γ2ns(t)
〉
ne s’annule pas. En effet l’enveloppe
est synchronisée avec les impulsions fs. Même pour un champ non synchronisé, la
mesure moyennée sur plusieurs évènements d’échantillonnage de son carré est pro-
portionnelle à l’enveloppe et donc non nulle. Ceci permet de déduire des informa-
tions sur le rayonnement déclenché par l’émission spontanée. Avec la configuration
électro-optique standard, on obtiendrait une différence d’intensité collectée égale à
∆I(t) ∝ 〈Γs(t) + Γns(t)〉 = 〈Γs(t)〉 (chapitre 1). Ce nouveau procédé présente donc
l’avantage de permettre la détection de tout le rayonnement émis par une source THz.
En revanche, l’inconvénient est que le signal détecté est très faible (rapport signal sur
bruit de 101 à 102) comparé à celui obtenu avec la détection usuelle (Γ0 ∼ 103Γ d’ou
Γ0Γ >> Γ
2).
On peut par exemple observer l’émission THz lorsque le LCQ est commuté avec les
impulsions de courant RF en l’absence de seed. Dans ce cas, le champ est totalement
non synchronisé (Γs(t) = 0) et on a simplement :
〈I2(t)〉 = I0
4
〈
Γ2ns(t)
〉
L’allure du rayonnement lorsque le LCQ est piloté par des impulsions RF sans couplage
avec une impulsion THz externe, est initiée par l’émission spontanée et représentée sur
la figure 3.22 b). L’allure de puissance rayonnée correspond qualitativement à la forme
de l’impulsion de courant RF appliquée sur le LCQ, représentée en trait pointillé rouge.
On peut noter que l’aspect impulsionnel dans le régime transitoire disparaît. Aupara-
vant, la forme impulsionnelle du seed injecté dans le LCQ conduisait à une enveloppe
de l’émission laser pulsée lors du régime transitoire.
On note également que l’allumage s’effectue sur une période extrêmement courte. Le
temps de montée (10-90 %) est estimé expérimentalement à 55 ps. On peut comparer
ce temps de montée avec celui obtenu à partir de la modélisation de Maxwell-Bloch.
L’émission spontanée est prise comme source de déclenchement pour la simulation et
modélisée par un champ électrique de distribution uniforme sur l’ensemble des points
de la cavité. Nous avons effectué une simulation à l’aide du modèle de maxwell-Bloch
avec l’hypothèse que le laser est porté instantanément au-dessus de son seuil (allure
temporelle du courant en forme de "marche d’escalier"). Dans ce cas, le profil de l’in-
tensité rayonnée simulé pour T1 = 15 ps présente un temps de montée 10-90% de 70 ps.
Cette valeur est en bon accord avec la mesure expérimentale. Le temps de montée de
l’impulsion RF ne limite pas ici la durée d’allumage.
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Figure 3.22 – Mesure de l’émission non synchronisée du LCQ L182 2.85 mm. On peut
voir l’intensité THz émise (noir) sous l’application d’impulsions de courant RF (profil
de courant en rouge) en l’absence de seed couplé à la cavité.
3.4.3 Compétition seed/émission spontanée
En ajoutant le seed lors de la commutation du laser par les impulsions RF, on peut
maintenant analyser l’effet de la compétition entre le seed et l’émission spontanée sur
le profil temporel du rayonnement. On a cette fois-ci :
〈I2(t)〉 = I0
4
{〈
Γ2s(t)
〉
+
〈
Γ2ns(t)
〉
+ 2Γ0 〈Γs(t)〉
}
La procédure suivante est adoptée pour la détection simultanée des contributions syn-
chronisée et non synchronisée lors du couplage de l’impulsion THz externe dans la
cavité :
– 〈Γs(t)〉 est obtenue en utilisant la géométrie standard pour la détection synchrone.
– La nouvelle détection est utilisée pour mesurer l’intensité totale (synchronisée +
non synchronisée), c’est à dire
〈
Γ2s(t)
〉
+
〈
Γ2ns(t)
〉
. Comme le terme 2Γ0 〈Γs(t)〉 est
très fortement dominant, une méthode de modulation électronique (décrite dans
l’annexe C.3) est utilisée pour la minimiser sans affecter les deux autres termes.
– On peut passer d’une détection à l’autre en utilisant un miroir basculant qui per-
met de dévier le faisceau optique après le cristal.
La mesure de l’intensité synchronisée et de l’enveloppe de l’intensité totale est reportée
sur la figure 3.23 pour une tension appliquée sur l’antenne de 2 V. En particulier,
on observe que l’enveloppe de l’intensité totale (en rouge fig 3.23.c) et l’enveloppe de
l’intensité synchronisée se superposent quasi parfaitement. Cela signifie que l’émission
stimulée est exclusivement initiée par le seed et que l’injection est efficace.
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Figure 3.23 – Profil temporel de l’émission du LCQ L182 2.85 mm couplé à des im-
pulsions THz externes faibles (tension sur antenne de 2 V) a) Champ synchronisé -
b) Enveloppe de l’intensité synchronisée extraite à partir de la courbe a) - c) Enve-
loppe de l’intensité totale (synchronisée + non synchronisée), l’enveloppe de l’émission
synchronisée est reportée en trait bleu pointillé.
En revanche, sur la figure 3.24 est illustrée le résultat de ces mesures pour une amplitude
du seed faible (tension d’antenne égale à 0.4 V). Cette mesure constitue la démonstra-
tion expérimentale que le LCQ peut également à la fois être déclenché sur l’émission
spontanée et sur l’impulsion THz externe. Les figures b) et c) mettent en avant un profil
radicalement différent pour l’intensité synchronisée et l’intensité totale. La contribution
due à l’émission spontanée est donc majoritaire et correspond à la différence entre
les enveloppes tracées en rouge et en bleu. On note que le rapport des composantes
synchronisée/non synchronisée n’est pas constant dans le temps (sur la figure 3.24.c)
la composante synchronisée est par exemple majoritaire à 225 ps et minoritaire à 400ps).
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Figure 3.24 – Profil temporel de l’émission du LCQ L182 2.85 mm couplé à des im-
pulsions THz externes faibles (tension sur antenne de 0.4 V) a) Champ synchronisé -
b) Enveloppe de l’intensité synchronisée extraite à partir de la courbe a) - c) Enve-
loppe de l’intensité totale (synchronisée + non synchronisée), l’enveloppe de l’émission
synchronisée est reportée en trait bleu pointillé.
La proportion synchronisée est plus forte aux retards proches d’une réflexion de l’impul-
sion THz dans la cavité (toutes les 72 ps). A t = 225 ps l’émission est majoritairement
synchronisée. Les rapports de l’intensité totale sur l’intensité synchronisée aux retards
225 ps, 297 ps, 369 ps, 441 ps (pics successifs) sont respectivement de 1.51, 1.65, 1.78
et 1.95. Ceci indique une évolution qui tend de plus en plus vers une émission non syn-
chronisée.
Pour quantifier l’efficacité de la synchronisation du champ du laser par le seed, on peut
définir un degré de synchronisation γs(τ) comme le rapport des enveloppes du champ
synchronisé et du champ total. Avec la détection électro-optique standard, le champ
échantillonné Es(τ) s’exprime en fonction du champ THz ETHz(t) qui illumine le cristal
de détection suivant la relation :
Es(τ) =
1
NTP0
∫ NT
0
Pfs(t− τ)ETHz(t)dt (3.11)
où N est le nombre d’évènements d’échantillonnage répétés chaque T = 13 ns pour un
retard τ fixe donné par la position de la ligne à retard optique (on a typiquement NT
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∼ 10 ms soit N = 106). La puissance du faisceau IR utilisé pour l’échantillonnage est :
Pfs(t) =
N∑
n=0
Pn(t)
=
N∑
n=0
P0δ(t− nT )
Dans la mesure où les impulsions fs sont brèves par rapport à une oscillation du champ
THz, le faisceau IR écrit comme la succession d’impulsions de puissance Pn(t) peut
se réécrire comme une fonction de Dirac avec une puissance intégrée P0. De même on
peut écrire le champ THz, comme une succession d’impulsions THz associées à chaque
évènement successif d’échantillonnage :
ETHz(t) =
N∑
n=0
En(t)
Les expressions de ETHz(t) et Pfs(t) insérées dans l’équation 3.11 aboutissent à :
Es(τ) =
1
P0
〈Pn(t− τ)En(t)〉
où le moyennage est fait sur les N évènements d’échantillonnage à τ fixe. La mesure du
champ synchronisé Es(t) correspond mathématiquement à une fonction de corrélation
entre le champ IR et le champ THz. γs(τ) correspond donc à une mesure de la cohérence
d’échantillonnage et peut se mettre sous la forme :
γs(τ) =
〈Pn(t− τ)En(t)〉√
〈P2n(τ)〉〈E2n(τ)〉
(3.12)
Nous avons représenté sur la figure 3.25 la mesure de la cohérence d’échantillonnage
pour des amplitudes différentes du seed. Le panel a) est associé à une émission très
fortement synchronisée 6. En effet, 98 % de la puissance THz du LCQ intégrée sur la
fenêtre de mesure est synchronisée. C’est le régime d’injection seeding efficace. La va-
leur de la cohérence d’échantillonnage est donc très proche de 1 sur l’essentiel de la
fenêtre temporelle (fig 3.25.e), excepté lorsque la puissance totale THz est proche de
zéro. Lorsque l’on diminue l’amplitude du seed (panel b-d)), on observe progressivement
une contribution liée à l’émission spontanée de plus en plus forte, pour finalement être
totalement dominante aux très faibles amplitudes du seed (panel d)). En conséquence,
la cohérence d’échantillonnage diminue progressivement (e-h)) jusqu’à atteindre zéro
(panel h)). Les corrélations entre le champ THz et les impulsions fs sont alors nulles et
Es(τ) = 0.
6. L’enveloppe du rayonnement initié par l’émission spontanée, en rouge, est obtenue en effectuant
la différence entre les mesures de l’intensité THz totale et de l’intensité THz synchronisée (initiée par
le seed).
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Figure 3.25 – Mesure de la cohérence d’échantillonnage pour différentes amplitudes
du seed. Le seed est généré avec des tensions appliquées sur l’atenne photoconductrice
de a)2 V b) 0.8 V c) 0.2 V d) 0.05 V. a-d) Les courbes correspondent à l’enveloppe de
l’intensité THz initiée par le seed (courbes bleues) et initiée par l’émission spontanée
(courbes rouges). e-h) Le carré du degré de cohérence d’échantillonnage γ2s (t) en fonction
du temps associé aux courbes a-d).
La technique présentée ici a permis d’établir que les profils d’émission expérimentaux
discutés dans les sections 3.3 et 3.4 correspondaient à des régimes très fortement dominés
par le déclenchement sur l’impulsion THz externe, où l’injection seeding est très efficace.
Elle permet également de constater que les contributions de l’émission spontanée et de
l’impulsion THz peuvent coexister. Il est donc intéressant de chercher des solutions pour
minimiser la valeur de l’amplitude du seed nécessaire à une synchronisation totale.
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3.5 Optimisation du couplage de l’impulsion THz au LCQ
Après avoir exploité la richesse des informations apportées par la mesure du champ
des LCQs, puis quantifié l’efficacité d’injection, nous nous intéressons ici à des solutions
qui permettent de simplifier le dispositif de contrôle de phase. Une proportion faible de
l’impulsion THz qui illumine le LCQ est effectivement couplée à la cavité du laser. En
effet, l’interface air/LCQ impose un coefficient de réflexion en énergie de l’ordre de 0.4.
De plus, le couplage d’une onde THz en espace libre dans un dispositif sub-longueur
d’onde est particulièrement inefficace. Deux types de solutions sont envisageables face
à cette difficulté pour optimiser l’injection seeding: changer les propriétés du mode
plasmonique [106] ou utiliser une génération interne de l’impulsion THz [19]. Dans
cette section, nous détaillons spécifiquement l’étude menée sur la génération du seed
directement à l’intérieur de la cavité du LCQ (génération intra-cavité).
3.5.1 Génération du seed dans la cavité du LCQ
Des impulsions THz peuvent être générées à l’intérieur de la cavité du LCQ sous
excitation optique pulsée de manière analogue à une antenne photoconductrice. En effet,
l’injection d’une impulsion IR dans dans le LCQ permet de générer une population
hors-équilibre de paires électrons-trous. Sous l’effet de la tension électrique appliquée
sur le laser, les porteurs photogénérés sont mis en mouvement. Le courant transitoire
induit correspond à un rayonnement THz large-bande émis [107]. Le choix de la tension
appliquée permet de modifier l’amplitude de l’impulsion THz générée. Afin de découpler
la tension appliquée pour la génération de l’impulsion THz de celle utilisée pour piloter
le LCQ, on peut graver le contact supérieur du laser. Une gravure sur le ruban métallique
supérieur du LCQ émettant à 2.5 THz (croissance L182) de longueur de cavité 2.85 mm
a donc été faite en collaboration avec l’équipe du Prof. E.H. Linfield de l’Université de
Leeds. L’échantillon est représenté schématiquement sur la figure 3.26.
11,5µm 
z 
L = 2.85mm 
quasi-DC + RF 
courant  
petite section 
région active 
b) a) 
excitation 
optique excitation 
optique 
génération 
THz 
Figure 3.26 – Vue du LCQ L182. a) L’échantillon représenté ici a une longueur de
cavité égale à 2.85 mm. Le contact métallique supérieur est gravé. b) Vue de profil avec
la génération d’une impulsion THz dans la facette sous excitation optique.
La gravure (gravure ionique sèche) d’une épaisseur d’environ 20 µm sépare le contact
supérieur en deux sections (figure 3.26): une petite (facette du LCQ) et une grande, de
longueurs respectives 305 µm et 2.5 mm. La génération du seed intra-cavité permet par
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exemple d’effectuer plus aisément les mesures de gain pour un LCQ à guide double métal,
le couplage d’une onde THz externe étant rendu difficile à cause du fort confinement du
mode plasmonique [108].
enceinte  
sous air sec 
générateur 
RF 
quasi-DC 
détection 
électro-optique 
GBF 
Fref 
détection 
synchrone 
ligne à retard 
LCQ 
laser Ti:Sa 
100fs – 800nm 
Figure 3.27 – Montage associé à la génération du seed à l’intérieur de la cavité du
LCQ. Le faisceau IR est focalisé sur une des faces du LCQ. La petite section (305 µm)
est pilotée à l’aide d’un GBF et la grande section (2.5 mm) est pilotée par les impulsions
RF et le courant quasi-DC. Le courant quasi-DC et le courant appliqué sur la petite
section ont la même fréquence.
Le montage expérimental associé à la génération intracavité, représenté sur la figure 3.27,
diffère de celui exposé précédemment uniquement par la source d’impulsions THz. L’an-
tenne est ôtée et le faisceau IR du laser Ti:Sa illumine directement la petite section du
LCQ. La facette est pilotée par une tension créneau à environ 10 kHz et la grande sec-
tion par l’association des courants quasi-DC (même fréquence de modulation que pour
la facette) et RF. Le retard de l’impulsion RF est ajusté de sorte à allumer la grande
section quand une impulsion fs illumine la facette. Toutes les mesures ont été effectuées
à 10 K.
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3.5.2 Caractérisation électrique
En préalable aux mesures, il est nécessaire de caractériser les propriétés du LCQ
gravé. Les caractéristiques courant-tension-puissance rayonnée de la grande section ont
été effectuées pour divers courants appliqués sur la petite section (facette). On constate
sur la figure 3.28 a) que le courant appliqué sur la facette affecte notablement la carac-
téristique courant-puissance optique de la grande section pour des densités de courant
(appliquées sur la facette) dans une gamme de 180 à 210 A/cm2. Dans ce domaine, la
petite section présente une résistance différentielle élevée (figure 3.28 b)). Ceci traduit
un quasi-alignement des niveaux de l’hétérostructure permettant un transport efficace
et se manifeste par une sensibilité faible du courant à un changement du champ élec-
trique appliqué. Les pertes apportées par la facette sont ainsi minimisées dans la gamme
180-210 A/cm2 par rapport à des courants supérieurs ou inférieurs. On observe dans
ce domaine de courant que le seuil de courant dans la grande section, proportionnel
aux pertes, est abaissé. Cela signifie que la facette et la grande section ne sont pas iso-
lées optiquement. Une baisse des pertes en courant dans la facette réduit également les
pertes de la grande section et donc le courant seuil pour l’émission laser. En revanche,
en dehors du domaine [180-210]A/cm2, une variation de la densité de courant appliquée
sur la facette influe peu le comportement de la grande section.
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Figure 3.28 – a) Caractéristique courant-puissance optique de la grande section pour
diverses valeurs de de densité de courant dans la facette b) Caractéristique courant-
tension et résistance différentielle de la facette - grande section non connectée.
Quand on illumine la facette du laser avec les impulsions fs, on détecte en temps des
impulsions THz cohérentes transmises dans le LCQ. Cependant, il n’est pas possible
d’avoir accès directement à la forme de l’impulsion THz intracavité car on ne peut la
mesurer en espace libre qu’une fois qu’elle est transmise à travers le LCQ. Toutefois
l’allure du seed intracavité à travers le LCQ est représentée sur la figure 3.29 a). La
forme de l’impulsion est complètement différente de celle générée par une antenne pho-
toconductrice. En particulier, elle est beaucoup plus longue temporellement, et plus
étroite spectralement. C’est l’effet du profil de gain de la grande section autour de 2.45
82
3.5. OPTIMISATION DU COUPLAGE DE L’IMPULSION THZ AU LCQ
0 50 100 150 200 250 300
0
5
10
15
20
25
Am
pl
itu
de
 s
pe
ct
ra
le
 (U
.A
.)
Densité de courant facette (A/cm²)
0 2 4 6 8 10
-4
-2
0
2
4
 
Ch
am
p 
El
ec
tri
qu
e 
(u.
a
)
Temps (ps)
a) b) 
Figure 3.29 – Génération intra-cavité a) Profil temporel du champ électrique généré
dans la facette et transmis dans la grande section pour des densités de courant res-
pectives de 206 A/cm2 (facette) et 70 A/cm2 (grande section) b) Amplitude spectrale
à 2.45 THz de l’impulsion THz transmise dans le LCQ (obtenue par transformée de
Fourier rapide du profil temporel).
THz. Cet effet d’élargissement est d’autant plus marqué que le gain spectral apporté
par la grande section est fort, en particulier dans la zone d’émission laser (la densité de
courant sur la grande section se situe ici en dessous du seuil).
L’amplitude de l’impulsion THz varie linéairement avec la puissance IR incidente. Les
mesures exposées par la suite sont faites à la puissance IR maximale de 600 mW. L’évo-
lution de la composante fréquentielle dominante de l’impulsion THz à 2.45 THz, obtenue
par transformée de Fourier du signal en temps, est tracée sur la figure 3.29 b) en fonc-
tion de la densité de courant dans la facette. La dépendance générale est linéaire dans
la gamme des courants mesurés. On observe cependant une augmentation plus rapide
à des densités de courant proches de 200 A/cm2 : le gain spectral apporté par la petite
section est plus fort (alignement des niveaux), ce qui permet de diminuer les pertes
subies par l’impulsion THz.
3.5.3 Régime d’injection seeding
Suite à cette caractérisation, nous pouvons analyser l’effet de la commutation du
gain par les impulsions RF quand le seed est injecté. L’impulsion THz est injectée dans
la cavité au temps zéro. La grande section est simultanément portée au-dessus de son
seuil par les impulsions RF. Le champ laser, déclenché par l’impulsion THz intra-cavité
(figure 3.30 a)) présente une succession de pics correspondant aux réflexions successives
de l’impulsion THz dans la cavité. Le profil spectral est caractérisé par la présence d’un
dizaine de modes longitudinaux, dont cinq dominants répartis entre 2.472 THz et 2.530
THz. L’intervalle spectral libre ∆νISL = 14.0± 0.3 GHz est calculé à partir de ces cinq
modes. La grande section et la cavité totale (grande + petite section) ont des longueurs
respectives de 2.5 mm et 2.85 mm associés à un intervalle spectral libre ∆νISL =
c
2nL
de
16.7 GHz et 14.6 GHz. La valeur obtenue expérimentalement est proche de celle obtenue
pour les modes longitudinaux d’une cavité de 2.85 mm. Ceci montre que la gravure sur le
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ruban métallique ne crée pas de découplage optique entre la facette et la grande section.
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Figure 3.30 – Génération intracavité de l’impulsion THz a) Emission laser pour une
densité de courant dans la facette égale à 201 A/cm2 b) Spectre associé obtenu par FFT
du signal en temps.
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Figure 3.31 – a) Profil du champ laser pour différentes densités de courant appliquées
à la facette b) Amplitude du champ électrique en fonction de la densité de courant.
L’efficacité du processus d’injection seeding peut être analysée en augmentant l’ampli-
tude de l’impulsion THz intra-cavité. Nous avons progressivement augmenté la densité
de courant de 69 A/cm2 à environ 310 A/cm2 ce qui revient à accroître l’amplitude
spectrale de la graine à 2.45 THz d’un facteur 7.9 (figure 3.31 a)). Cela se traduit
par une croissance globale du champ synchronisé. Sur la figure 3.31 b), l’évolution de
l’amplitude du champ électrique aux retards de 300 ps et 368 ps (correspondant aux im-
pulsions observées en temps) manifeste clairement une saturation au-delà de 200 A/cm2.
On constate par ailleurs que le profil temporel observé avec la génération intra-cavité
est différent de celui obtenu avec la génération externe (profil typique sur la figure 3.18
c)), avec un caractère impulsionnel beaucoup plus marqué.
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Les formes des impulsions externes (antenne) et intracavité sont différentes. D’une part,
les deux impulsions ont des profils spectraux différents. De plus, l’injection de l’impul-
sion THz externe est suivie de l’injection de plusieurs impulsions plus petites (dues en
particulier à des réflexions dans le substrat de l’antenne) ce qui n’est pas le cas pour
la génération intracavité. Cependant, le champ total rayonné ne semble pas fortement
sensible à la forme. En effet, la modélisation ne permet pas de rendre compte d’une
telle différence en changeant la largeur du spectre de la source ou encore la position
temporelle des échos induits par le substrat. Sur la figure 3.32 sont représentées des
exemples de profils simulés pour trois formes d’impulsions THz externes différentes.
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Figure 3.32 – Profils simulés du champ électrique pour diverses formes de l’impulsion
THz. Courbe noire : la largeur à mi-hauteur ∆ν du spectre est choisie égale à 7 THz
et le retard de l’écho ∆t est fixé à 37 ps. Courbe rouge : ∆ν = 2 THz et ∆t = 37 ps.
Courbe bleue : ∆ν = 2 THz et ∆t = 10 ps.
Il faut enfin noter que l’émission THz n’est pas totalement synchronisée ici. On constate
en effet que dans le régime de densité de courant accessible, la saturation du champ
n’est pas marquée à t=335 ps (courbe rouge figure 3.31 b)). La mesure du champ total
rayonné (et donc d’une contribution éventuelle de l’émission spontanée) n’est toutefois
pas accessible par la méthode décrite dans la section 3.4.2 7.
7. En effet, la détection de l’enveloppe de l’intensité totale émise par le LCQ (initiée par l’émission
spontanée et/ou le seed) nécessite une modulation symétrique en tension de la source de l’impulsion THz
(voir annexe C.3). Cette modulation ne peut être faite sur la facette car elle entraîne une modification
périodique les propriétés du gain de la grande section.
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3.5.4 Perspectives
La génération intra-cavité est une approche permettant le contrôle de phase pour un
LCQ [19]. Elle présente le grand avantage de ne plus nécessiter l’usage d’une antenne
externe. En particulier on s’affranchit expérimentalement des difficultés liées à l’aligne-
ment. De plus, elle permet d’envisager une source LCQ cohérente tout-intégrée. Dans
ce but, il serait intéressant de réduire le couplage optique entre les deux sections pour
pouvoir générer un seed plus intense et maximiser l’efficacité du contrôle de phase.
D’autres solutions ont été envisagées pour améliorer le couplage. L’extension spatiale
du mode THz du LCQ est donnée par les propriétés du guide d’onde. Dans le cas des
guides simple plasmon, une proportion forte du mode se propage dans le substrat de
GaAs du laser. Ce n’est pas le cas pour les guides d’onde double-métal, ce qui rend le
couplage bien plus difficile. En effet, une dimension typique de l’ouverture correspond
à 10 µm soit un dixième de la longueur d’onde en espace libre à 3 THz. Une solution
naturelle envisagée est de modifier la forme du guide d’onde pour changer les propriétés
spatiales du mode THz. Plusieurs travaux ont été menés dans ce sens, pour modifier
les propriétés d’émission du laser: cristaux photoniques [109], réseaux haut-ordre [110],
structuration du substrat [111]. Ces différentes techniques sont sélectives en fréquence:
elles ne sont ainsi pas particulièrement appropriées pour le couplage d’une impulsion
THz externe large-bande. L’usage d’antennes cornets peut s’avérer pertinent pour ce
type d’applications [112,113]. Ces dispositifs sont couramment utilisés dans le domaine
micro-ondes pour faciliter la transmission d’une onde d’un système guidé vers une ou-
verture large. Cependant, l’intégration de ces antennes sur les LCQs est délicate.
Une autre alternative proposée consiste à graver le ruban de métal supérieur de la cavité
laser afin de réduire progressivement le confinement du mode plasmon en s’approchant
de l’extrémité du ruban laser. De manière analogue à l’usage d’antennes cornet, la
gravure permet d’introduire une adaptation d’impédance progressive entre le LCQ et
l’espace libre.
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Figure 3.33 – a) Vue d’un laser à cascade quantique dont le rubam métallique supé-
rieur a été gravé. Les gravures, en forme de V, permettent une meilleure adaptation
d’impédance de l’onde THz de l’espace libre au mode confiné dans le laser. b) Profil
typique du champ électrique émis par le laser détecté en temps.
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Une étude a porté, au sein de l’équipe sur un laser GaAs/Al0.15Ga0.85As bound-to-
continuum émettant à 2.9 THz, de largeur 80 µm et longueur de cavité 3 mm. Les
gravures effectuées par faisceau ionique focalisé (FIB) permettent de retirer une partie
de la couche de métal supérieure sur une longueur maximale de 250 µm (voir fig.3.33
a)). Cette technique est un atout pour coupler efficacement les impulsions THz photo-
conductrices avec des cavités métal-métal. En particulier, elle a permis la démonstration
de la détection cohérente de l’émission d’un LCQ métal-métal [106] (voir fig.3.33 b)).
L’introduction des gravures a toutefois une influence forte sur le champ lointain et une
étude est actuellement menée pour étudier ces effets.
3.6 Conclusion
Le dispositif d’injection seeding appliqué aux LCQs permet d’avoir un contrôle sur
les propriétés d’émission du laser. En effet, les impulsions THz de l’antenne photo-
conductrice injectées dans la cavité du LCQ se substituent à l’émission spontanée pour
initier le rayonnement laser. La propriété de synchronisation des impulsions THz avec les
impulsions fs est transférée au champ THz rayonné par le LCQ. On peut ainsi contrô-
ler la phase du champ laser, ce qui permet sa détection par échantillonnage électro-
optique [17].
Nous avons montré que la mesure du profil temporel du champ laser donne de nom-
breuses informations sur les propriétés du gain du laser. En particulier, il est possible
de mesurer le profil du gain non saturé et d’étudier son évolution vers la saturation.
Cette mesure constitue également une méthode originale pour accéder au temps de
recouvrement du gain, difficile à mesurer. Cette estimation, d’environ 15 ps [20], est
très intéressante car la dynamique du gain dicte les propriétés de l’émission laser. De
plus, nous avons développé un outil qui permet de quantifier précisément la qualité de
l’injection [18]. Ce travail ouvre la possibilité de l’usage des LCQs THz comme source
de rayonnement dans un montage de spectroscopie dans le domaine temporel. Dans ce
but, la proposition d’effectuer la génération du seed directement dans le LCQ via l’ex-
citation fs est intéressante [19]. Elle permet en effet d’avoir un dispositif tout-intégré en
supprimant la nécessité de l’antenne et rend plus simple la mise en oeuvre de la synchro-
nisation du rayonnement du LCQ. Des études sont actuellement menées pour contrôler
la phase de lasers à guide métal-métal, fonctionnant à plus haute température [106].
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Émission de LCQs en régime de
blocage de modes
Le blocage de modes (modelocking en anglais) est une technique appliquée aux
lasers qui permet de générer des impulsions ultracourtes [27, 114] (femtoseconde, pi-
coseconde). L’idée conceptuelle du blocage de modes consiste à bloquer la phase des
différents modes longitudinaux de la cavité d’un laser. L’interférence constructive des
modes qui en résulte à intervalle de temps régulier (temps d’aller-retour de la cavité)
se manifeste par la génération d’impulsions de durée d’autant plus courte et d’intensité
crête d’autant plus forte que le nombre de modes impliqués est important. Pour arriver
à ce but, différentes techniques, passives ou actives, visent à exalter le maximum de
modes de cavité et à verrouiller leurs phases respectives.
L’essor des lasers en régime de blocage de modes a abouti à un nombre considérable
d’applications et a conduit à de nouvelles thématiques de recherche. L’intérêt de ces la-
sers s’explique pour l’essentiel par l’utilisation séparée ou combinée de deux propriétés
fondamentales des impulsions en régime de blocage de modes: la brièveté des impulsions
émises et les intensités crêtes très élevées qui peuvent être obtenues. Les applications
couvrent des domaines aussi variés que le micro-usinage de surface, la chirurgie de la cor-
née [115] ou encore le transfert de données par fibres optiques. Dans ce dernier exemple,
l’usage de diode lasers en régime de blocage de modes permet d’atteindre des taux de
répétition des impulsions très élevés (jusqu’à 1 THz [116]), important pour la transmis-
sion de données à haut débit. Plus proche de notre domaine, les impulsions en régime
de blocage de mode, comme celles émises par les lasers Ti:Sa dans le domaine proche
IR (environ 700 à 1000 nm), sont à la base de nombreux mécanismes permettant la
génération de rayonnement THz (voir chap.1 ou référence [1]). Il est donc d’un enjeu
crucial de développer les performances de lasers en régime impulsionnel dans différents
domaines de fréquence, dont la gamme THz.
Le développement du régime de blocage de modes en est à ses balbutiements pour les
LCQs avec très peu d’études jusqu’ici. Il rencontre deux difficultés spécifiques. Tout
d’abord, la dynamique du gain n’est pas très favorable à la génération d’impulsions
courtes. Ceci est particulièrement vrai dans la gamme du moyen IR où le temps de
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recouvrement du gain T1 est très rapide (de l’ordre de 1 ps [100]) ce qui rend difficile la
génération d’impulsions courtes et stables. La première démonstration en 2009 [61] pour
les LCQs s’est appuyée sur une modification du dessin d’un laser émettant à 6.3 µm
pour accroître T1. Dans la gamme THz, le temps de recouvrement du gain (de l’ordre
de la dizaine de ps [20, 101]), plus élevé est plus favorable à la génération d’impulsions
courtes. Les techniques pour parvenir au blocage de modes s’appuient ici sur l’usage
d’une modulation du gain [21, 22]. Nous verrons que cette modulation conduit, sous
certaines conditions imposées par la dynamique du gain, à la génération d’impulsions
courtes de largeur à mi-hauteur 15 ps.
L’autre obstacle à la génération d’impulsions courtes par les LCQs est la grande dif-
ficulté à caractériser le profil temporel d’éventuelles impulsions émises. En effet, les
méthodes puissantes de caractérisation d’impulsions optiques [117] basées sur l’auto-
corrélation du second ordre se sont jusqu’ici révélées inefficaces dans la gamme THz.
S. Barbieri et collaborateurs ont démontré en 2011 le blocage de modes pour les LCQs
THz [21] avec une méthode d’échantillonnage électro-optique asynchrone de résolution 2
ps ∼ 6 oscillations THz (sous-échantillonnage). Nous présentons ici une technique basée
sur l’injection seeding qui nous a permis de reconstruire complètement le champ élec-
trique d’un train d’impulsions en régime de blocage de mode émis par un LCQ THz [23].
Dans la section 4.1 est abordé le principe et les divers mécanismes permettant l’obten-
tion d’impulsions ultracourtes. L’état de l’art pour les LCQs est par ailleurs effectué à
l’appui de leurs spécificités en terme de dynamique. Nous détaillons ensuite la technique
utilisée ici pour favoriser la génération d’impulsions courtes (section 4.2). Elle repose
sur une modulation sinusoïdale du courant pilote du LCQ à la fréquence d’aller-retour
de la cavité Frt. L’étude et la caractérisation de l’effet de la modulation sont abor-
dés dans les sections 4.3 et 4.4. Dans le même temps, nous exploitons l’échantillonnage
électro-optique pour une étude temporelle. Dans la section 4.3, l’enveloppe de l’intensité
THz rayonnée par le LCQ est étudiée en fonction des différents paramètres du courant
pilote: la puissance et la fréquence de la modulation de courant ainsi que le point de
fonctionnement du LCQ. La largeur des impulsions courtes dépend de la distribution
d’amplitude et de phase des différents modes Fabry-Pérot impliqués. Étant donnée une
distribution d’amplitude, les impulsions les plus courtes possibles sont obtenues lorsque
tous les modes ont la même phase. Nous démontrons qu’il est possible d’accéder à ce
régime (impulsions "transformée de Fourier"). Dans la section 4.4 est enfin mis en avant
l’intérêt de l’injection seeding qui permet de contrôler la phase de l’émission THz mais
également de reconstruire complètement le champ des impulsions THz rayonnées par le
LCQ.
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4.1 Lasers en régime de blocage de modes
4.1.1 Impulsions ultracourtes: domaine temporel vs fréquentiel
Dans le cas d’une émission laser en régime pulsé, les impulsions les plus courtes
possibles sont obtenues en exploitant le concept de "blocage de modes" ("modelocking"
en anglais). Initialement suggéré en 1964 par W.E Lamb Jr [118], le blocage de modes
correspond à un verrouillage des phases des différents modes longitudinaux de cavité
sur laquelle l’émission laser existe simultanément.
Les deux facettes d’un LCQ en forme de ruban définissent une cavité Fabry-Pérot. Les
fréquences de résonance de la cavité fk sont données par les conditions aux limites de
sorte que :
fk = f0 ± k c
2nL
avec c célérité de la lumière dans le vide, n indice du milieu, L longueur de cavité et
k nombre entier. Frt = c2nL définit ainsi l’intervalle de fréquence entre deux modes
successifs k et k + 1.
Les modes laser Fabry-Pérot correspondent aux ondes de fréquence fk amplifiées par le
milieu à gain (figure 4.1). Si le milieu amplificateur est caractérisé par une fréquence
centrale f0 associée à une bande passante ∆fampli ∼ NFrt (où N entier pair) alors les
modes laser sont tels que k ∈ [−N2 ; N2 ].
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fréquence
N+1 modes amplifiés
amplitude 
spectrale
rtf 0f
amplif
Figure 4.1 – Modes longitudinaux d’une cavité Fabry-Pérot. Seuls les modes longi-
tudinaux dans la bande passante du LCQ peuvent être amplifiées (représenté en trait
plein).
Le champ électrique Ek(z, t) associé au mode d’indice k s’écrit:
Ek(z, t) = ak(z) exp [i2π (f0 + kFrt) t] exp (iϕk) (4.1)
Le champ électrique Etotal(z, t) rayonné par le laser correspond à la superposition des
champs électriques associés à chacun des modes (voir référence [114]):
Etotal(z, t) =
k=+N
2∑
k=−N
2
Ek(z, t)
Etotal(z, t) = exp (i2πf0t)
k=+N
2∑
k=−N
2
ak(z) exp (i2πkFrtt) exp (iϕk) (4.2)
En général, les phases ϕk associées à chacun des modes sont aléatoires et évoluent dans
le temps. Si les phases associées à chaque mode sont constantes dans le temps, alors
le profil temporel est marqué par une structure pulsée. Les impulsions les plus courtes
possibles sont obtenues lorsque la phase ϕk = ϕ0 est constante dans le temps et fixe
d’un mode à l’autre (indépendante du mode k). On parle alors d’impulsions limitées
par transformée de Fourier. En un point spatial z = z0 pour lequel ak(z = z0) = E0
(condition remplie si tous les modes ont la même amplitude maximale et que leurs
ventres coïncident en z = z0), la somme 4.2 se calcule aisément [114]:
Etotal(z, t) = E0
sin ( (N + 1)πFrtt )
sin (πFrtt)
exp (i2πf0t) (4.3)
Cette expression correspond à une onde sinusoïdale de fréquence f0, dont l’amplitude
est modulée au cours du temps par le battement des N +1 modes amplifiés. Le module
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du champ total est une fonction d’Airy, représentée sur la figure 4.2. Les impulsions sont
répétées avec une période égale à Tc = 2nLc , temps d’aller-retour de la cavité. On note
que l’intensité maximale d’une impulsion est N+1 fois plus forte que l’intensité maxi-
male obtenue pour une distribution de phase aléatoire associée aux différents modes.
 N+1 = 20 
 N+1 = 5
temps 
| Etotal(t) | 
ampli
1
~t f
c
nLT 2~c
Figure 4.2 – Profil temporel du module du champ électrique pour des modes bloqués
sur une même phase. Ce profil correspond à l’enveloppe des impulsions émises avec : 5
modes de même amplitude spectrale (en rouge) ; 20 modes de même amplitude spectrale
(en bleu).
Dans une situation réelle la dispersion du milieu à gain introduit un écart à la fonction
d’Airy, responsable d’un élargissement des impulsions formées ("chirp", voir [27]).
4.1.2 Obtention du verrouillage des modes
Divers procédés existent pour bloquer de manière efficace les modes sur une même
phase. Le blocage de mode passif s’appuie sur l’insertion dans la cavité d’un élément
non-linéaire qui favorise la propagation d’impulsions courtes au détriment d’une émis-
sion continue. Le blocage de mode actif repose sur une modulation externe du gain/des
pertes de la cavité à la fréquence d’aller-retour.
La méthode la plus commune de verrouillage passif exploite le phénomène de satura-
tion d’absorption des milieux absorbants [90,119]. Certains matériaux exposés à de très
fortes intensités lumineuses peuvent se révéler quasi-transparent. L’intensité crête ré-
sultant des N + 1 modes évoqués précédemment est N + 1 fois plus forte quand ils ont
tous la même phase que lorsqu’ils ont une distribution de phase aléatoire. L’absorbant
saturable peut ainsi être exploité pour absorber très fortement un rayonnement continu
tout en étant quasi-transparent à des impulsions de forte intensité. Cette propriété est
très utilisée pour le blocage de modes de lasers semiconducteurs via par exemple un
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Miroir Absorbant Saturable SEmiconducteur (SESAM) [120]. Un autre type de ver-
rouillage passif consiste à exploiter la non-linéarité de l’indice de réfraction du cristal
amplificateur. C’est le blocage de mode par lentille de Kerr [114] . Cette technique est
communément utilisée pour les lasers Ti:Sa et permet de produire les impulsions les
plus courtes possibles de durée inférieure à 10 fs [30].
Le blocage de mode actif [90] peut être obtenu par une modulation d’amplitude qui
consiste à changer périodiquement l’amplitude du champ électrique émis par le laser.
C’est cette méthode que nous allons utiliser par la suite. Si le laser émet à une fréquence
f0 et que son champ est exposé à une modulation Fm alors le champ modulé s’écrit :
Etotal(t) = sin (2πf0t) sin (2πFmt) (4.4)
D’un point de vue fréquentiel, la modulation équivaut à la génération des fréquences
décalées f0 − Fm et f0 + Fm. Si Fm est proche de Frt ces nouvelles fréquences corres-
pondent aux modes longitudinaux voisins qui sont ainsi excités et synchronisés. Ainsi
plus Fm est proche de Frt, plus le mécanisme est efficace. La modulation permet de gé-
nérer ainsi les fréquences voisines associées à chaque mode de cavité susceptible d’être
amplifié par le milieu à gain (voir figure 4.11). La modulation d’amplitude peut être
obtenue par exemple en insérant un modulateur acousto-optique dans la cavité [121].
Une modulation périodique de la phase, dite modulation de fréquence peut également
être effectuée, via par exemple une cellule de Pockels [27].
fréquence 0fmFf 0 mFf 0
rtF
Figure 4.3 – Blocage de mode dans le domaine fréquentiel. La modulation redistribue
l’énergie du mode de fréquence f0 aux fréquences f0 − Fm et f0 + Fm. Le processus est
efficace si Fm proche de Frt, ce qui permet de synchroniser les modes voisins (en traits
tiretés).
On peut noter enfin que les méthodes passive et active sont parfois combinées pour
certains lasers semiconducteurs [122]. Un absorbant saturable est modulé électriquement
ce qui peut améliorer la qualité des impulsions. On parle alors de blocage de modes
hybride.
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4.1.3 Lasers à cascade moyen infrarouge et THz
Pour les LCQs, la dynamique du gain très rapide a une influence très forte sur la
possibilité de générer des impulsions en régime de blocage de modes. En effet, la for-
mation d’impulsions stables impose que le temps de recouvrement du gain T1 soit du
même ordre de grandeur que le temps d’aller-retour de la cavité Tc. La propagation
d’une impulsion dans la cavité diminue localement le gain accessible. Si T1 est très petit
devant Tc, le gain recouvre localement suffisamment rapidement sa valeur d’équilibre
pour amplifier les queues de l’impulsion. Ainsi, l’impulsion s’allonge en temps et n’est
pas stable. Si T1 est très supérieur à Tc, la formation d’impulsions stables n’est pas
possible non plus [91]. Pour les LCQs de longueur 2-3 mm, Tc est de l’ordre de 50 ps.
Dans le domaine moyen IR, T1 ∼ 1 ps [100] est dominé par la relaxation non-radiative
par phonon longitudinal optique (phonon LO), extrêmement efficace. Dans la gamme
THz, l’énergie de la transition radiative est plus petite que l’énergie d’un phonon LO
(∼ 36 meV), et le temps de recouvrement du gain de l’ordre de la dizaine de ps [20,101]
est donc plus influé par les processus de diffusion élastiques [15,64] (rugosité d’interface
ou encore diffusion par les impuretés). La valeur du temps de recouvrement du gain est
donc plus favorable à la génération d’impulsions courtes à partir des LCQs THz qu’avec
les LCQs du moyen-IR.
De plus, la dynamique du gain très rapide pour ces lasers n’est pas favorable à l’usage
de techniques passives [123]. En revanche, une modulation active du gain de LCQs peut
être effectuée jusqu’à des fréquences élevées (reporté jusqu’à 35 GHz dans [124]) sans
observer d’oscillations de relaxation parasites [27]. Nous utilisons donc par la suite une
modulation de gain via la modulation du courant électrique injecté dans le LCQ. Nous
verrons que cette modulation permet de générer des impulsions THz en régime de blo-
cage de modes [22] (voir section 4.3).
Plusieurs travaux, à partir des années 2000, traitent de l’observation et de l’analyse
des régimes multimodes pour les LCQs [125–127]. La première démonstration d’une
modulation d’amplitude efficace appliquée à un LCQ a été effectuée en 2000 [128]. La
modulation est appliquée directement sur le courant de pompe d’un laser émettant à
8 µm (moyen infrarouge). Lorsque la fréquence de modulation Fm est approchée de la
fréquence d’aller-retour de la cavité de Frt=11.65 GHz, le spectre d’émission à 10 K
du laser devient très fortement multimode. Toutefois, ces mesures ont été interprétées,
à tort, comme la preuve de l’émission d’impulsions en régime de blocage de modes.
Le profil temporel observé a finalement été expliqué par des effets d’instabilités cohé-
rentes [95, 129]. En fait, le problème est qu’il est très difficile de caractériser en temps
des impulsions courtes dans les domaines IR et THz. Cette caractérisation est pourtant
indispensable: pour un profil d’amplitude spectrale donné, le profil temporel peut être
très différent en fonction de la phase relative des différents modes. En optique, on uti-
lise des techniques standards puissantes d’autocorrélation pour mesurer des impulsions
ultracourtes [117]. Ces techniques sont difficilement applicables dans le moyen IR et la
gamme THz à cause notamment de la faible énergie des impulsions mises en jeu et de la
faible efficacité du processus de conversion d’ordre deux sur lequel s’appuie la caracté-
risation [13]. L’essor des techniques d’autocorrélation combinées à des photodétecteurs
infrarouge à puits quantiques (QWIP) basés sur une absorption à deux photons, très
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sensibles dans la gamme moyen IR, a permis de franchir cet obstacle [13, 130] pour le
moyen infrarouge. Le régime de blocage de mode a finalement été obtenu en 2009 [61]
et caractérisé de manière univoque pour un laser moyen infrarouge émettant un train
d’impulsions de largeur à mi-hauteur de 3 ps. Le dessin du laser utilisé dans [61] a de
plus été précisément élaboré pour accroître T1, via une transition radiative très diago-
nale.
En 2011, le premier LCQ THz émettant en régime de blocage de modes a été démon-
tré [21]. Une modulation de courant GHz est appliquée sur un LCQ émettant à 2.5 THz.
La détection s’appuie sur un échantillonnage électro-optique asynchrone [131] qui a per-
mis de caractériser en temps des impulsions THz d’une largeur de l’ordre de 10 ps. Cette
technique consiste à utiliser un faisceau IR sonde dont la fréquence de répétition est très
légèrement décalée par rapport à celle de la source THz pulsée. Ainsi, les impulsions IR
échantillonnent progressivement les impulsions THz. La méthode proposée dans la réfé-
rence [21] permet de caractériser la forme des impulsions émises mais par leur structure
précise. La résolution obtenue est de 2.3 ps pour une période de l’oscillation laser de
400 fs (LCQ émettant à 2.5 THz) et correspond donc à un régime de sous échantillon-
nage. La méthode de détection que nous utilisons permet de reconstruire totalement le
champ électrique d’impulsions bloquées en phase émises par des LCQs THz [23] avec
une résolution typique de 50 fs. Pour cela, nous utilisons l’injection seeding (décrit dans
le chap.3). L’injection d’impulsions THz de l’antenne dans la cavité du LCQ permet
de contrôler la phase du champ émis. De plus, elle rend possible l’échantillonnage du
champ électrique THz via la détection électro-optique (voir section 4.4).
4.2 Modulation d’amplitude en courant
L’obtention d’impulsions courtes s’appuie dans notre travail sur une modulation
d’amplitude sinusoïdale du courant injecté dans le LCQ. Nous avons vu que la fré-
quence de modulation Fm doit être la plus proche possible de la fréquence d’aller-retour
de la cavité Frt pour que la génération d’impulsions soit favorisée (section 4.2.1). La
fréquence Fm se situe donc dans la gamme GHz (pour un LCQ de longueur de cavité 3
mm, Fm est proche de 13 GHz).
De plus, notre montage expérimental permet de mesurer le profil temporel de l’émission
d’un LCQ via l’injection seeding et peut donc être mis à profit pour caractériser des im-
pulsions THz émises. Pour cela, il est indispensable que la modulation d’amplitude soit
synchronisée avec les impulsions fs, pour permettre l’échantillonnage électro-optique.
4.2.1 Courant pilote
Pour générer une modulation de courant dans la gamme GHz et synchronisée avec les
impulsions fs, on procède de la manière suivante. Une fraction faible (de l’ordre du mW)
du faisceau IR dédié à l’échantillonnage électro-optique est prélevée à l’aide d’un sépara-
teur de faisceau, puis collectée à l’aide d’un photodétecteur ultrarapide (photodétecteur
métal-semiconducteur-métal) comme on peut le voir sur la figure 4.4. La rapidité de la
réponse du photodétecteur de l’ordre de quelques dizaines de ps, lui assure une bande
passante large de plusieurs dizaines de GHz. Le photodétecteur collecte une impulsion
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optique toute les 13.06 ns. Ainsi, le signal électronique immédiatement après le pho-
todétecteur correspond à un train d’impulsions séparées de 13.06 ns. Dans le domaine
fréquentiel, le signal électronique est donc marqué par la répétition de raies spectrales
espacées de 1/13.06 = 76.6 MHz. Le profil spectral correspond donc à un peigne de fré-
quences qui s’étend jusqu’à environ 20 GHz. Sur la figure 4.5 a) est représentée le signal
collecté immédiatement en aval du photodétecteur à l’aide d’un analyseur de spectre.
La fenêtre spectrale observée s’étend sur 1000 MHz (de 12.50 GHz à 13.50 GHz). On
observe donc 1000/76.6 ∼ 13 raies spectrales séparées de 76.6 MHz.
Filtre
Yttrium-Ion-Garnet
V
Té de 
polarisation
PD Chaîne
d’amplification
impulsion fs
S2(f)S1(f)
vers LCQ
Figure 4.4 – Schéma de principe pour la production de la modulation d’amplitude.
Les impulsions infrarouge sont collectées pas le photodétecteur (PD) qui nécessite l’ap-
plication d’une tension continue V pour le piloter. Le signal électronique résultant est
envoyé vers un filtre accordable Yittrium-Iron-Garnet (fréquence de résonance accor-
dable entre 2 et 26.5 GHz - bande passante de 30 MHz) puis amplifié à l’aide d’une
chaîne d’amplificateurs de puissance. Le signal amplifié est enfin dirigé vers le LCQ. La
puissance spectrale peut être mesurée en divers points du circuit (S1(f), S2(f)) à l’aide
d’un coupleur directionnel et d’un analyseur de spectre.
Les différents éléments électroniques ajoutés à la suite du phototodétecteur visent à
sélectionner une des raies spectrales du peigne et à l’amplifier pour s’assurer d’une mo-
dulation à la fois sinusoïdale et synchronisée. Le filtrage est fait avec un filtre Yttrium-
Iron-Garnet [132]. Ce filtre a une bande-passante étroite de 30 MHz ce qui permet de
sélectionner une raie unique du peigne de fréquences et ainsi d’obtenir une modulation
sinusoïdale. L’avantage de ce filtre est son accordabilité. En effet, la fréquence de réso-
nance micro-ondes du cristal Yttrium-Iron-Garnet peut être continument pilotée entre
2 et 26.5 GHz à l’aide du champ magnétique d’un électroaimant associé au filtre. Sur
la figure 4.5 b) est représentée une raie spectrale sélectionnée par le filtre. Chaque raie
est une harmonique de la fréquence fondamentale Ffs=76.54 MHz associée au taux de
répétition des impulsions fs du laser Ti:Sa. Par exemple la raie sélectionnée ici a une
fréquence de 13.01 GHz qui correspond à la 170ème harmonique de Ffs. Dans le do-
maine temporelle, cette raie spectrale correspond à une sinusoïde dont la période est un
multiple entier de l’intervalle de temps entre deux impulsions fs successives. Ainsi, on
assure la synchronisation entre la modulation de courant et les impulsions fs. La largeur
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de cette raie en fréquence est d’environ 1200 Hz et reflète le bruit en fréquence du laser
Ti:Sa: elle correspond à une amplitude de variation temporelle d’environ 5 ps de la
période des impulsions fs de 13.06 ns [133]. A l’issue de la chaîne d’amplification, nous
disposons finalement d’une modulation sinusoïdale, synchronisée avec les impulsions fs
dont la puissance maximale obtenue à 13 GHz est d’environ 30 dBm. La fréquence peut
être ajustée entre 6 et 15 GHz par pas de 76.54 MHz 1.
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Figure 4.5 – Puissance spectrale du signal GHz mesurée en différents points du cir-
cuit électronique. a) Signal collecté au point S1, à l’issu du photodétecteur (avec une
résolution en fréquence de 100 kHz). b) Signal collecté au point S2, à la fin du montage
avec une résolution en fréquence de 30 Hz, correspondant à la raie centrée proche de 13
GHz (surlignée en rouge sur le panel a)). La largeur de la raie n’est pas limitée par la
résolution de l’analyseur de spectre.
La modulation d’amplitude GHz est ajoutée au courant quasi-DC (figure 4.6). Les im-
pulsions RF de commutation du gain peuvent éventuellement être ajoutées au courant
pilote (voir section 3.1.2). Le cas échéant, elles permettent d’exploiter l’injection seeding
pour la mesure du champ THz. Ceci permet la caractérisation complète des impulsions
émises (section 4.4). L’usage d’un duplexeur permet de réunir les composantes de cou-
rant de différentes fréquences (quasi-DC, modulation d’amplitude GHz et impulsions
RF de durée ns). A l’issu du duplexeur, le signal électronique est dirigé vers le LCQ si-
tué à l’extrémité du doigt froid. L’adaptation entre le cablâge et les microfils de contact
du LCQ se fait à l’aide d’un guide d’onde coplanaire (représenté sur la figure 3.4). Un
coupleur directionnel est ajouté avant le cryostat 2. Il permet soit de mesurer le signal
incident sur le LCQ (en prélevant une fraction du courant atténuée de 10 dB dirigée
vers un analyseur de spectre) soit de mesurer le signal provenant du LCQ (configuration
représenté sur la figure 4.6).
1. Il est en fait possible d’avoir un contrôle encore plus précis sur la fréquence de modulation en
changeant légèrement la longueur de cavité du laser Ti:Sa.
2. Les flèches représentent le chemin pris par un signal électrique incident sur le LCQ ou issu du
LCQ.
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YIG
V
PD
Générateur 
d’impulsions
ns
Générateur 
courant
quasi-DC
duplexeur
analyseur
de spectre
FrefFref
Ffs
1/Fref1/Ffs
1/Fm
LCQ
cryostat
coupleur
directionnel
Figure 4.6 – Montage électronique pour le contrôle de courant du LCQ. Le courant
global est composé de la modulation d’amplitude de période 1/Fm ∼ 70 ps ; du courant
quasi-DC de période 1/Fref ∼ 100 µs ; des impulsions ns de commutation du gain de
période 1/Ffs ∼ 13.06 ns. Les impulsions ns et la modulation d’amplitude sont synchro-
nisées avec les impulsions fs. Chacune des composantes de courant peut être indépen-
damment allumée ou non. Les interrupteurs permettent de moduler à la fréquence Fref
les signaux issus du générateur d’impulsions ns et du filtre YIG. Fref est la fréquence
de référence pour la détection synchrone.
En résumé, le courant pilote peut se mettre sous la forme :
I(t) = Iseuil (p+m sin (2πFmt)) (4.5)
p permet de quantifier la somme des contributions du courant quasi-DC et du courant
apporté par les impulsions de commutation du gain, si utilisées. Le nombre m permet
quant à lui de quantifier l’amplitude de la modulation GHz. Nous utiliserons par la suite
ces notations.
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4.2.2 Choix de la fréquence de modulation
Pour que la modulation de courant favorise la génération d’impulsions courtes, il est
nécessaire de choisir la fréquence de modulation le plus proche possible de la fréquence
d’aller-retour de la cavité. Pour cela, il faut connaître Frt. Nous présentons ici une mé-
thode qui permet de mesurer expérimentalement de manière très précise cette grandeur.
Frt est en fait un paramètre fluctuant car sensible à la densité de courant injectée ou
encore à la température. Cependant, nous montrons qu’il n’est pas nécessaire d’ajuster
finement la fréquence de modulation Fm. En effet, lorsque Fm est suffisamment proche
de Frt, cette dernière est verrouillée. C’est le phénomène de blocage par injection qui
découle de la synchronisation mutuelle de propriétés de fréquences de deux oscillateurs
couplés (décrit de manière générale dans [27] et plus spécifiquement pour les LCQs dans
les références [89,124]).
Mesure de la fréquence d’aller-retour de la cavité Frt
La fréquence d’aller-retour de la cavité, qui correspond à l’espacement entre les modes
Fabry-Pérot du LCQ, peut être mesurée de différentes manières. Si l’émission laser est
marquée par la présence de plusieurs modes, une acquisition du spectre permet de me-
surer Frt. L’acquisition du spectre peut être faite via l’usage d’un FTIR (résolution de
l’ordre de 1 GHz) ou via la mesure du champ laser présentée au chapitre 3 (résolution
de 1 GHz pour une fenêtre temporelle de 1 ns) mais ne permet pas d’extraire Frt avec
une bonne précision.
Une méthode tout-électronique qui exploite les propriétés non-linéaires du LCQ permet
d’obtenir la valeur de Frt avec une bien meilleure précision. En effet, une relation non
linéaire lie le courant à la puissance du rayonnement émis. L’existence simultanée de
plusieurs modes Fabry-Pérot dans la cavité est ainsi susceptible de conduire à un mé-
lange de fréquences. L’onde résultante de la différence de fréquence entre deux modes
Fabry-Pérot voisins est à la fréquence Frt et peut être détectée [124] grâce au mon-
tage électronique GHz. Pour cela, nous associons au montage un coupleur directionnel
placé en amont du LCQ (figure 4.6). Le coupleur directionnel permet de diriger le si-
gnal électrique issu du LCQ vers un analyseur de spectre. La résolution en fréquence de
l’instrument peut atteindre 30 Hz.
Les mesures les plus nettes de la fréquence d’aller-retour par cette méthode ont été
obtenues pour un laser émettant à 2.05 THz, de longueur de cavité 3.06 mm, issu
d’une collaboration avec l’équipe du Prof. David Ritchie de l’Université de Cambridge
(croissance V453 donnée en annexe B). Ce laser est associé à un guide métal-métal de
géométrie proche de celle d’un guide microruban (microstrip) utilisé couramment dans
le domaine des micro-ondes, et se traduit par un meilleur guidage des ondes GHz qu’avec
des guides simple plasmon. De plus, l’atténuation des ondes GHz est relativement faible
dans les guides métal-métal, estimé à environ 2.5dB/mm à 40 GHz [134].
La caractéristique courant-tension-puissance optique de ce laser et la mesure associée
de la fréquence d’aller-retour Frt avec l’analyseur de spectre sont représentées sur la
figure 4.7. Le seuil d’émission laser est mesuré à 115 A/cm2 (fig 4.7-a). Pour une densité
de courant de 118 A/cm2, juste au-dessus du seuil, on ne détecte pas de signal avec
l’analyseur de spectre comme on peut le voir sur la figure 4.7-b. Cette absence de
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signal détecté est probablement liée à un comportement monomode du laser proche du
seuil. Pour une densité de courant de 121 A/cm2, on observe un pic qui correspond
au battement entre les différents modes Fabry-Pérot du laser. La largeur de ce pic est
d’environ 20 MHz et pourrait résulter d’effets thermiques. Entre 121 A/cm2 et 130
A/cm2, la fréquence d’aller-retour de la cavité évolue de 13.125 GHz à 13.033 GHz. Frt
est reliée à la longueur de cavité L = 3.06 mm via la relation Frt = c/2nL. Pour les
densités de courant de 121 et 130 A/cm2, les indices effectifs associés sont estimés à
3.735 et 3.762 respectivement. Ce changement marqué pourrait résulter de l’existence
de différents modes latéraux en fonction de la densité de courant appliquée [83, 135].
Pour résumer, l’usage de l’analyseur de spectre permet de mesurer précisément Frt.
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Figure 4.7 – a) Caractéristique courant-tension-lumière de l’échantillon V453 à une
température de 10 K. b) Acquisition avec l’analyseur de spectre du signal électrique
émis par le LCQ en fonction de la densité de courant injectée. Le signal électrique issu
du LCQ est redirigé vers l’analyseur de spectre à l’aide d’un coupleur directionnel selon
la configuration représentée sur la figure 4.6. La résolution fréquentielle est ici de 2 MHz.
Verrouillage de Frt par la modulation d’amplitude
Il n’est pas nécessaire de stabiliser la valeur de la fréquence de modulation pour suivre
les fluctuations de la fréquence d’aller-retour. En effet, nous allons voir qu’il est possible
d’imposer directement la valeur de fréquence d’aller-retour de la cavité avec la modula-
tion.
Nous avons représenté sur la figure 4.8-a l’effet de la modulation GHz appliquée au LCQ
émettant à 2.05 THz de guide métal-métal. Pour ces mesures, la modulation de puissance
-13 dBm est appliquée sur le laser dont le courant quasi-DC est fixé à 131 A/cm2. La
partie de chaque courbe surlignée en rouge correspond à la fréquence de la modulation
GHz appliquée. Le pic le plus à droite sur chaque courbe (en bleu) correspond à la
fréquence d’aller-retour de la cavité. On observe qu’en décalant progressivement Fm
vers Frt à puissance constante, Frt subit un décalage de plus en plus fort. On dit que
la fréquence Frt est tirée vers Fm ("pulling" en anglais). Dans le cadre de la théorie du
blocage par injection [27,89], on peut montrer que le décalage en fréquence ∆F de Frt
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sous l’effet de la modulation vaut:
∆F =
√
(Fm − F0)2 − (∆Flock/2)2 (4.6)
avec F0 la valeur de la fréquence d’aller-retour de la cavité en l’absence de modula-
tion appliquée. Cette relation est valable lorsque l’écart entre Frt et Fm est supérieur à
∆Flock/2, qui est le domaine de verrouillage. Lorsque l’écart entre Frt et Fm est infé-
rieur à ∆Flock/2, la fréquence Frt est imposée égale à Fm. Cet effet de verrouillage n’est
pas directement visible sur la figure 4.8-a. Cependant, on peut voir sur la figure 4.8-b
que l’évolution de la valeur de Frt en fonction de Fm suit la relation 4.6. Un bon ajus-
tement des données expérimentales avec l’allure théorique (courbe bleue) est obtenu
pour ∆Flock = 80 MHz avec F0 = 13.01 GHz (fréquence d’aller-retour en l’absence de
modulation GHz). Le domaine de verrouillage obtenu est donc de 80 MHz (autour de
la valeur de la fréquence F0 sans modulation) pour une puissance injectée de -13 dBm.
Sur la figure 4.8-a, on observe que pour Fm = 12.98 GHz (séparée de 30 MHz de F0),
la fréquence d’aller-retour de la cavité est confondue avec celle de la modulation GHz.
On est dans le régime de blocage par injection.
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Figure 4.8 – Correction de la fréquence d’oscillation du LCQ sous l’effet de la modu-
lation à la fréquence Fm. a) La fréquence de la modulation GHz appliquée (surlignée
en rouge) est progressivement décalée de 12.8 (résonance non représentée) à 12.98 GHz
par pas de 20 MHz et induit un décalage de la fréquence d’aller-retour de la cavité
(courbes bleues), "tirée" vers Fm. b) Fréquence d’aller-retour de la cavité en fonction
de la fréquence de la modulation GHz appliquée.
Pour conclure, on constate qu’on peut verrouiller facilement la fréquence d’aller-retour
de la cavité du LCQ sur la fréquence de la modulation GHz synchronisée avec les im-
pulsions fs.
Il n’est pas nécessaire de connaître précisément la valeur de la fréquence d’aller-retour
de la cavité pour choisir la valeur de la fréquence de modulation. Lorsque ces deux fré-
quences sont suffisamment proches, l’une (Frt) est verrouillée par l’autre (Fm). De plus,
le domaine de verrouillage a une valeur élevée (80 MHz pour une puissance injectée de
-13 dBm) qui rend plus facile la condition de blocage. Pour des lasers à guide simple
plasmon, les estimations du domaine de verrouillage sont plus petites. Le domaine de
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verrouillage pour une puissance de la modulation appliquée de -13 dBm est estimé à
environ 12 MHz pour le laser émettant à 2.9 THz (croissance V557 en annexe B) que
nous utilisons par la suite. Cependant, la valeur du domaine de verrouillage ∆Flock
est proportionnelle à la racine de la puissance de modulation. Pour une puissance très
facilement accessible par le montage de 10 dBm injectés, le domaine de verrouillage
s’étend alors sur 170 MHz. Cette valeur élevée permet de verrouiller facilement la fré-
quence d’aller-retour de la cavité. La démarche adoptée par la suite pour le choix de la
fréquence de modulation est donc simple. On estime la valeur de la fréquence d’aller-
retour de la cavité (avec le spectre ou la relation Frt = c/2nL) puis on teste différentes
valeurs de la fréquence de modulation par pas de 76.54 MHz de sorte à observer les
impulsions les plus nettes possibles.
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4.2.3 Dispositif expérimental: modulation et détection de l’émission
Le montage global se décompose en plusieurs parties. Un schéma de principe en est
donné sur la figure 4.9.
PD quasi-DC
ligne à retard
enceinte sous air secantenne
LCQ
générateur 
impulsions ns
génération
modulation GHz
GBF M1
ZnTe
Ffs
polariseur
analyseur
BP
laser Ti:Sa
100fs – 800nm
l/4
BP
Wollaston
détection
synchrone
a)
b)
Fref
Fref
Fref
Figure 4.9 – Montage complet pour la modulation de courant. Les deux configurations
de la détection électro-optique peuvent être utilisées de manière conjointe. La détection
non-synchronisée est représentée dans l’encadré a) et permet de mesurer l’enveloppe de
l’intensité (le faisceau qui incide sur la seconde photodiode de la balance de photodiodes
(BP) est directement issu du Ti:Sa et n’est pas représenté). La détection synchronisée
(encadré b)) permet la mesure du champ lorsque le LCQ est couplé à une impulsion THz.
Les relations de déclenchement électronique sont représentées par des flèches tiretées
bleues.
Les deux configurations de la détection électro-optique utilisées dans le chapitre 3 sont
utilisées. La détection synchronisée (encadré b.) permet de mesurer le champ électrique
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synchronisé (voir section 4.4) émis par le LCQ. La synchronisation du champ est obtenue
en couplant des impulsions THz externes dans le LCQ combiné à l’usage des impulsions
RF de commutation du gain (injection seeding). La détection non synchronisée (enca-
dré a.) permet de mesurer l’enveloppe de l’intensité totale émise par le LCQ (émission
synchronisée et non synchronisée). L’allure du profil temporel du courant appliqué au
LCQ est reporté sur la figure 4.10. Le courant pilote est composé de trois contributions :
le courant quasi-DC, les impulsions RF de commutation du gain et la modulation GHz.
La modulation GHz a une fréquence de l’ordre de Fm=13 GHz. Les impulsions RF de
commutation du gain sont déclenchées à l’aide d’une photodiode interne du laser Ti :Sa
à la fréquence 76.54 MHz. Le courant quasi-DC correspond à une fonction créneau de
fréquence typique Fref=10 kHz. Cette fréquence est utilisée pour le contrôle d’interrup-
teurs. Ces interrupteurs surmodulent la modulation GHz et le train d’impulsions RF ce
qui est nécessaire pour la détection synchrone et évite par ailleurs un chauffage excessif
du LCQ.
1/Fref = 100 µs
1/Fm = 70 ps 1/Ffs = 13.06 ns
temps
quasi-DC
impulsion RF
modulation GHz
Figure 4.10 – Profil temporel du courant appliqué au LCQ. Les échelles temporelles
ne sont pas réalistes. le courant est synchronisé avec les impulsions fs d’échantillonnage.
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4.3 Enveloppe de l’émission laser
Dans cette section, nous allons discuter les mesures du profil temporel de l’émission
laser sous l’effet de la modulation GHz. Une détection en temps du rayonnement émis
par le LCQ est indispensable pour caractériser d’éventuelles impulsions émises. En effet,
pour un profil d’amplitude spectrale donné, l’allure temporelle peut être très différente
en fonction de la distribution de phase des différents modes. Les mesures spectrales
usuelles de l’émission des LCQs (en particulier à l’aide de FTIR) ne permettent donc
pas de déterminer la forme d’impulsions émises. Dans cette section, nous utilisons la
configuration électro-optique non synchronisée pour la mesure de l’enveloppe de l’émis-
sion laser (montage simplifié représenté dur la figure 4.11). Cette mesure est la preuve
que la modulation d’amplitude permet la génération d’impulsions courtes. La détection
non synchronisée ne permet pas de mesurer le champ électrique mais elle ne nécessite
pas l’injection d’un seed pour contrôler la phase. Nous utilisons donc cette détection
car elle présente l’avantage de découpler l’effet de la modulation GHz de l’effet d’une
impulsion THz externe couplée à la cavité.
ZnTe analyseur BP 
a) 
LCQ 
Figure 4.11 – schéma simplifié du montage de la fig.4.9. Dans toute la section 4.3,
l’antenne n’est pas utilisée (éteinte). On ne couple pas d’impulsions THz externes dans
la cavité du LCQ. La détection du rayonnement THz se fait uniquement à l’aide de la
détection non-synchronisée.
4.3.1 Lasers étudiés
Les travaux présentés par la suite se concentrent sur des LCQs simple plasmon. Nous
avons une contrainte géométrique sur le choix des échantillons. La puissance générée à
partir du montage pour la modulation GHz chute vers 15 GHz, ce qui empêche d’étu-
dier des échantillons de longueur de cavité inférieures à environ 2.8 mm, pour lesquels
la fréquence de modulation GHz nécessaire atteint ou dépasse 15 GHz. En particulier,
nous nous sommes donc intéressés à un laser émettant à 2.9 THz (croissance V557 en
annexe B) à guide simple plasmon de longueur de cavité 2.96 mm dont la caractéristique
courant-tension-lumière est reportée sur la figure 4.12.a). Le seuil pour l’émission laser
est obtenu pour une tension de 2.74 V et une densité de courant de 68 A/cm2 (courant
égal à 400 mA).
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Figure 4.12 – Caractéristique courant-tension-lumière de l’échantillon V557 de lon-
gueur de cavité 2.96 mm mesurée à une température de 10 K en fonction de la densité
de courant quasi-DC (10 kHz). a) Sans modulation GHz. b) Les courbes bleues et
noires correspondent respectivement aux mesures effectuées avec et sans modulation
GHz. Pour la mesure avec la modulation, la puissance mesurée en amont du LCQ est
de 29 dBm, la puissance effectivement couplée au LCQ est de l’ordre de 18 dBm.
La puissance de la modulation GHz effectivement injectée dans le laser peut être estimée
de manière indirecte à l’aide de la caractéristique courant-tension-lumière. En effet, on
peut voir sur la figure 4.12.b) que l’ajout de la modulation GHz de courant induit un
décalage du seuil de l’émission laser. La valeur du décalage en courant est attribuée à
la valeur maximale du courant instantané ajouté par la modulation GHz. La puissance
RMS GHz PRMS effectivement injectée correspond à la différence des puissances instan-
tanées électriques au seuil, avec et sans modulation GHz, divisée par un facteur 2. Le
seuil sans modulation GHz est observé pour une tension de 2.74 V et un courant égal à
400 mA. Le seuil avec modulation GHz est quant à lui observé pour une tension de 2.58
V et un courant égal à 380 mA. On en déduit PRMS ∼ 18 dBm, pour une puissance
à la fin de la chaîne d’amplification de l’ordre de 29 dBm. Le couplage du signal GHz
au LCQ se traduit par une perte forte de 11 dB. Cette perte est essentiellement due
au désaccord d’impédance fort entre le guide coplanaire 50 Ω et le LCQ connectés via
les microfils de contact. Les valeurs des puissances GHz données précédemment dans le
chapitre correspondent à la valeur à l’issue de la chaîne d’amplification, corrigée par la
perte de couplage de 11 dB. La puissance de 29 dBm en amont du montage correspond
à une estimation du taux de modulation du courant m de 5 % (voir équation 4.5). Cette
puissance est proche du maximum de puissance que nous pouvons obtenir. On peut donc
retenir que le taux de modulation du courant est au maximum de l’ordre de quelques %.
Les impulsions RF de commutation du gain peuvent également être ajoutées au mon-
tage. La caractéristique associée est reportée en rouge sur la figure 4.13. Nous avons
utilisé la détection non synchronisée pour la mesure de la puissance rayonnée par le
laser polarisé avec les impulsions RF plutot que le détecteur pyroélectrique. L’avantage
de cette méthode pour la détection est que l’on peut mesurer la puissance rayonnée
par le laser en fonction du temps, et donc distinguer la contribution des impulsions RF
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uniquement. Le seuil de courant quasi-DC lorsque les impulsions RF sont ajoutées est
mesuré à 40 A/cm2. Dans la gamme [40 - 68] A/cm2, le LCQ est allumé uniquement
lorsque son gain est commuté par les impulsions RF. Enfin, dans la gamme [68 - 105]
A/cm2, le LCQ est allumé avec et sans la commutation du gain par les impulsions RF.
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Figure 4.13 – Caractéristique courant-tension-lumière de l’échantillon V557 de lon-
gueur de cavité 2.96 mm mesurée à une température de 10 K en fonction de la densité
de courant quasi-DC (10 kHz). Les courbes rouge et noire correspondent respectivement
aux mesures effectuées avec et sans l’ajout des impulsions RF de commutation du gain.
4.3.2 Génération d’impulsions courtes
Dans ce paragraphe, nous allons constater qu’il est possible de produire des impul-
sions avec le LCQ sous certaines conditions pour la modulation GHz.
L’effet de la modulation GHz sur l’émission laser est illustrée sur la figure 4.14. Le
courant pilote injecté dans le LCQ combine ici: une composante quasi-DC (densité de
courant de 64 A/cm2, voir la caractéristique courant-tension-lumière sur la figure 4.13) ;
les impulsions RF de commutation du gain ; la modulation GHz (puissance de 18 dBm
- Fm=13.23 GHz). On a ici p = 1.6 (suivant la relation 4.5 de l’expression du cou-
rant appliqué au LCQ 3). L’usage des impulsions RF de commutation du gain permet
d’apporter deux informations supplémentaires à la mesure de l’enveloppe de l’émission
du LCQ. Tout d’abord, le contrôle de la commutation du LCQ permet de visualiser le
régime de construction de l’émission laser. De plus, il permet d’évaluer la profondeur
de modulation de l’intensité émise par le LCQ, induite par la modulation GHz du gain.
En effet, l’usage des impulsions RF de commutation du gain permet de définir la valeur
zéro de l’intensité THz avant l’allumage du LCQ.
On peut voir sur la figure 4.14 que l’allumage du laser se fait à partir de 0 ps. De 0 a
3400 ps, l’enveloppe de l’intensité est marquée par une modulation dont la fréquence
3. p = 1.6 correspond à une valeur du courant injecté dans le LCQ (quasi-DC + impulsions RF)
1.6 fois supérieure au courant seuil.
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est estimée à 13.2 ± 0.2 GHz. L’enveloppe de l’intensité suit la modulation de courant
(Fm=13.23 GHz). Nous avons vu que le gain a une dynamique intrinsèque très rapide
(estimé à 15 ps dans le chapitre 2 pour le même type de dessin). Le gain et la puis-
sance émise par le LCQ peuvent donc suivre une modulation de courant appliquée à une
fréquence élevée. La modulation de l’intensité est partielle pour la valeur du courant
injecté et l’amplitude de modulation choisie ici. Cependant, entre 0 et 500 ps (zone en
rouge), on observe une modulation totale de l’intensité THz. Elle est liée au temps de
montée non nul de l’impulsion RF de commutation du gain. Du coup, l’évolution du
courant injecté dans le LCQ se fait de manière progressive, de la valeur en dessous du
seuil (avant 0 ps), jusqu’à la valeur moyenne au-dessus du seuil (au-delà de 1000 ps).
Cette période transitoire se manifeste par la génération d’impulsions courtes (les quatre
impulsions observées entre 155 ps et 450 ps ont une largeur à mi-hauteur moyenne de
28 ps).
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Figure 4.14 – Profil temporel de l’enveloppe de l’intensité non synchronisée. La densité
de courant quasi-DC est égale à 64 A/cm2 (p=1.6). Les impulsions ns de commutation
du gain sont ici ajoutées. La fréquence de la modulation sinusoïdale est de 13.23 GHz
pour une puissance de 18 dBm.
L’effet de la puissance de la modulation GHz est représenté sur la figure 4.15. La modu-
lation de l’émission laser est de plus en plus marquée pour des puissances GHz injectées
croissantes. Pour des puissances GHz de l’ordre de 20 dBm, la modulation de l’intensité
rayonnée par le LCQ est totale. Pour cette valeur de puissance, des impulsions sont
observées avec une largeur de 28 ± 2 ps. Dans le cadre de la théorie pour la modulation
active de lasers [90], la dépendance de la largeur à mi-hauteur en intensité des impul-
sions émises τp avec le taux de modulation m (défini comme le rapport de l’amplitude
de modulation en courant sur le courant seuil d’après la relation 4.5) est:
τp ∝
(
1
m
)1/4
(4.7)
On observe expérimentalement une largeur d’autant plus courte que le taux de modula-
tion est élevé. Ceci est en accord avec la relation 4.7. De plus, d’après cette relation, on
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s’attend à ce que l’évolution de la durée des impulsions avec une amplitude de modula-
tion croissante soit faible: une diminution de la largeur des impulsions de 16% pour un
taux de modulation m deux fois plus fort (puissance 4 fois plus forte). Sur la figure 4.15,
de 17 dBm à 20 dBm, le taux de modulation m passe de 0.042 à 0.06 et nous observons
effectivement une diminution faible de la largeur des impulsions.
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Figure 4.15 – Profil temporel de l’enveloppe de l’intensité non synchronisée pour di-
verses amplitudes de modulation. La densité de courant quasi-DC est égale à 46 A/cm2
(p=1.15). Les impulsions ns sont ici ajoutées. La fréquence de la modulation sinusoïdale
est de 13.23 GHz. Les valeurs des puissances injectées sont respectivement a) 3 dBm b)
13 dBm c) 17 dBm d) 20 dBm.
4.3.3 Influence du point de fonctionnement
Les différents travaux sur le blocage de mode pour les LCQs [21, 61] ont constaté
une évolution de la forme des impulsions avec le point de fonctionnement du laser.
Voyons quel est son effet ici en changeant la valeur de la densité de courant (quasi-DC
+ RF) appliquée au LCQ à puissance de la modulation GHz fixe. L’augmentation du
courant quasi-DC a un impact fort sur l’enveloppe de l’émission laser. La figure 4.16
expose les résultats obtenus avec pour diverses valeurs de p : p=0.72 (4.16 a)), p=0.93
(4.16 b)), p=1.15 (4.16 c)), p=1.4 (4.16 d)) et p=1.6 (4.16 e)) (ici, le changement de
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la valeur de p a été obtenu en modifiant la valeur du courant quasi-DC sans changer
l’amplitude des impulsions RF de commutation du gain). Du fait du temps de montée
non instantané des impulsions de commutation du gain (environ 1 ns), un changement
du courant quasi-DC se traduit par un décalage de l’instant de déclenchement du laser.
Ainsi plus p est faible, plus l’émission laser naît tardivement. Par ailleurs, on retrouve
une modulation de l’émission plus marquée avec des impulsions courtes dans le régime
transitoire associé à chacune de ces courbes (par exemple de 0 à 500 ps pour p=1.6).
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Figure 4.16 – Profil temporel de l’enveloppe de l’intensité non synchronisée pour di-
verses valeurs du courant quasi-DC. Les impulsions ns sont ici ajoutées. La fréquence et
la puissance de la modulation sinusoïdale sont choisies égale à 13.23 GHz et 18 dBm (en
prenant en compte la perte de 11 dBm). Les valeurs des densités de courant quasi-DC
(10 kHz) sont respectivement a) 29 A/cm2 (p=0.72) b) 37 A/cm2 (p=0.93) c) 46 A/cm2
(p=1.15) d) 56 A/cm2 (p=1.4) e) 64 A/cm2 (p=1.6).
Lors de l’augmentation de p de 0.72 à 1.6, on passe progressivement d’un régime avec
une modulation totale de l’intensité caractérisée par l’émission d’impulsions courtes,
jusqu’à une modulation partielle de l’intensité émise. Le régime d’impulsions courtes
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pour p=0.93 est caractérisé par des impulsions de largeur typique égale à 20 ps. Ce
régime est discuté dans le paragraphe suivant. Pour p = 1.6 , la modulation sinusoïdale
de courant se manifeste par une modulation sinusoïdale de la puissance rayonnée.
Mesure du spectre émis
Pour caractériser plus précisément les impulsions émises aux basses densités de courant,
il est important de mesurer le profil spectral de l’émission sous l’effet de la modulation
GHz. A l’appui de la mesure du spectre émis et de sa comparaison avec le profil tem-
porel, nous allons montrer que dans le régime des densités de courant proche du seuil,
des impulsions transformée de Fourier sont obtenues.
La mesure du spectre émis par un LCQ est faite communément en utilisant un FTIR.
Nous n’avons pas utilisé cette technique pour des raisons d’encombrement. Une tech-
nique alternative consiste à exploiter les non-linéarités du second-ordre exacerbées dans
les LCQs THz à base de GaAs. Sous l’excitation du LCQ par un faisceau IR, un mé-
lange de fréquences entre les ondes IR et THz s’effectue dans le milieu à gain du LCQ.
Ce mélange conduit à la génération d’un faisceau à la différence de fréquences dans le
proche IR qui contient toutes les informations sur le spectre THz (on parle de THz
"up-conversion"). Ce spectre peut alors être facilement obtenu car il n’est pas mesuré
directement dans la gamme THz où les performances des détecteurs sont limitées. Cette
méthode a déjà été utilisée pour mesurer le spectre émis par un LCQ [136–138]. Pour
ces mesures, l’échantillon V557 a été placé dans un cryostat type doigt froid inséré dans
le montage décrit en détails dans [139], permettant la génération et la détection du fais-
ceau à la différence de fréquences. Il n’est pas possible de déplacer facilement la source
de la modulation GHz que nous utilisons (filtre Yig et chaîne d’amplification). Nous
avons donc utilisé ici une source GHz commerciale associée au courant quasi-DC (pas
d’impulsions RF de commutation du gain).
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Figure 4.17 – Spectres du laser V557 pour différents courant quasi-DC : de 66 A/cm2
(p=0.98) à 126 A/cm2 (p=1.9). La mesure est effectuée via la conversion de l’onde THz
dans le proche IR par un effet non-linéaire d’ordre deux. La résolution en fréquence est
ici de 1.3 GHz.
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Les spectres obtenus sans modulation GHz pour un courant variable sont représentés
sur la figure 4.17. On observe que le laser présente un caractère monomode uniquement
à proximité immédiate de son seuil. Au delà, le LCQ émet dans un régime multimode
avec un écart entre deux modes successifs estimé à 13.4 ± 0.4 GHz. Cette technique
pour la mesure de spectre THz présente l’avantage de permettre des mesures rapides
tout en ayant une très bonne résolution spectrale. L’effet de l’ajout de la modulation
GHz se manifeste par deux comportements distincts en fonction du courant, représentés
sur la figure 4.18. Aux bas courants (p=1.12), l’ajout de la modulation autour de 13.2
GHz permet d’exalter le nombre de modes. Sur la figure 4.18 a), on observe que l’ajout
de la modulation (Fm=13.22 GHz - puissance de 17 dBm ) conduit à l’existence de 5
modes longitudinaux au lieu d’un seul sans modulation GHz. Aux hautes valeurs de
courant, la modulation ne ne se manifeste pas par l’ajout de modes supplémentaires.
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Figure 4.18 – Spectres du laser V557 avec et sans modulation GHz (Fm=13.22 GHz,
puissance de 17 dBm). a) courant quasi-DC de 76 A/cm2 (p=1.12). b) courant quasi-DC
de 115 A/cm2 (p=1.72).
La fréquence de modulation a également été optimisée de sorte à obtenir le plus de
modes exaltés et les impulsions les plus courtes possibles. Un optimum a été obtenu
à 13.23 GHz. La sensibilité à la fréquence de modulation est faible: aucune variation
nette n’est observée dans un domaine de quelques dizaines de MHz autour de 13.23 GHz
pour une puissance de modulation de 17 dBm. Ceci est cohérent avec l’estimation du
domaine de verrouillage faite dans la section 4.2.2.
Impulsions transformées de Fourier
Afin de comparer plus facilement le profil temporel avec les spectres, le LCQ est désor-
mais uniquement piloté par le courant quasi-DC et la modulation GHz (pas d’impulsions
RF). Nous nous restreignons à une fenêtre plus courte, afin d’accroître le temps d’in-
tégration pour chaque point et la résolution. On observe à nouveau un profil qui tend
vers des impulsions plus courtes à densités de courant plus proches du seuil. Le profil
des impulsions les plus courtes obtenues (proche du seuil) est reporté sur la figure 4.19
a) en rouge.
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Figure 4.19 – Profil des impulsions obtenues pour une densité de courant de 76 A/cm2
(p=1.12), une modulation GHz de fréquence Fm=13.23 GHz et une puissance 20 dBm.
a) Enveloppe de l’intensité mesurée des impulsions (rouge) à laquelle on juxtapose un
ajustement gaussien (courbe noire) b) Profil de l’intensité obtenu à partir du spectre de
la figure 4.18 a) en supposant que tous les modes sont bloqués sur la même phase. c)
Largeur à mi-hauteur (FWHM) du profil temporel mesuré des impulsions. Le trait tireté
bleu correspond à la largeur attendue pour des impulsions limitées par transformée de
Fourier.
Un ajustement gaussien de ces impulsions a été effectué (courbe bleue fig.a)). La largeur
à mi-hauteur des pics successifs est évaluée à respectivement: 18.1 - 19.0 - 21.1 - 17.8 et
17.8 ps. Ici les impulsions RF de commutation du gain ne sont pas utilisées. Le moment
de déclenchement du laser n’est donc pas défini pour une position donnée de la ligne
à retard. Les impulsions que nous mesurons ici ne sont pas référencées par rapport
au moment d’allumage du LCQ et sont identiques. L’écart de largeur des différentes
impulsions est donc attribué aux limitations de la technique de mesure (en particulier,
la résolution est ici de 5 ps). La largeur moyennée des cinq impulsions mesurée vaut 18.8
± 0.9 ps. Cette valeur peut être comparée avec celle obtenue à partir du spectre. En effet,
le profil temporel du champ/de l’intensité peut être reconstruit à partir de l’amplitude
et de la phase des différents modes. Pour une distribution d’amplitude spectrale donnée
des différents modes, les impulsions les plus courtes possibles sont obtenues lorsque tous
les modes ont la même phase. Si à partir du spectre obtenu par conversion de fréquence
(figure 4.18), on fait l’hypothèse que tous les modes sont bloqués sur la même phase, on
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peut reconstruire le profil d’intensité exposé sur la figure 4.19 b) (courbe bleue). Avec
cette hypothèse la largeur des impulsions obtenues, de 19 ps (figure 4.19 b) trait tireté
bleu), coïncide avec celle mesurée à partir du profil temporel. Les impulsions que nous
mesurons expérimentalement sont donc limitées par transformée de Fourier. Ce résultat
est important. Ce sont les impulsions les plus courtes possibles étant donné l’amplitude
spectrale mesurée sur la figure 4.18 a) lorsque la modulation GHz est appliquée.
4.3.4 Interprétation
La modulation sinusoïdale de courant aboutit donc à deux situations très distinctes
en fonction de la densité de courant injectée dans le LCQ. Pour des densités de courant
proches du seuil d’émission laser, des impulsions courtes sont obtenues. Pour des densi-
tés de courant élevées, l’émission subit simplement une modulation sinusoïdale en temps
à la fréquence Fm. Nous avons toujours observée la même tendance pour les différents
échantillons testés, à caractère monomode ou multimode 4.
L’évolution du profil temporel de l’émission avec la densité de courant que nous ob-
servons est similaire à celle reportée sur l’étude d’une modulation active de courant
appliquée à un LCQ moyen-IR [91]. Cependant, dans la référence [91], la modulation
de courant n’est appliquée que sur une petite section du laser. Une grande partie du
laser qui n’est pas affectée par la modulation GHz est responsable de l’élargissement
des impulsions avec une densité de courant croissante. A basse densité de courant, les
impulsions ont une amplitude faible: elles saturent peu le gain de la grande section et
subissent un élargissement temporel faible. A haute densité de courant, la puissance du
laser est plus élevée de sorte que les impulsions sont plus intenses: le pic de l’impul-
sion sature le gain. Ainsi, les ailes de chaque impulsions subissent une amplification plus
forte que la valeur crête. Ce mécanisme conduit à un élargissement des impulsions. Dans
notre situation, cette interprétation est moins probable car la modulation est appliquée
sur l’ensemble du contact supérieur du LCQ. De plus, le temps de recouvrement du gain
T1 est évalué dans [91] à environ 50 ps pour un temps d’aller-retour dans la cavité de
Tc=68 ps. La proximité de ces deux constantes de temps aide à l’obtention d’impulsions
courtes.
Dans notre situation T1 et Tc sont estimés respectivement à 15 ps et 76 ps ce qui est
une situation moins favorable à la formation d’une impulsion unique par aller-retour.
Ainsi, pour les densités de courant élevées, on n’observe pas d’impulsions. Les impul-
sions sont obtenues pour des courants injectés très proches du seuil d’émission laser.
Dans ce dernier cas, la modulation fait passer transitoirement le laser en-dessous du
seuil d’émission. La modulation se manifeste également par un verrouillage de la phase
des différents modes, qui conduit à la génération d’impulsions courtes transformée de
Fourier.
4. Nous avons notamment essayé un laser émettant à 1.9 THz (croissance V455 donnée en annexe
B issu d’une collaboration avec l’équipe du Prof. Ritchie) avec le même type de dessin ("boud to
continuum") et une longueur de cavité très proche (3 mm). ce laser est monomode sur toute sa plage
d’émission. Les valeurs du temps de recouvrement du gain T1 et du temps d’aller-retour de la cavité
Tc pour les deux échantillons sont donc similaires.
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4.4 Des impulsions contrôlées en phase
Avec la modulation GHz de courant appliquée au LCQ, il est donc possible de
générer des impulsions courtes. Dans ce contexte, il est très intéressant de contrôler
la phase du champ de ces impulsions via la technique d’injection seeding (chapitre 3).
Le contrôle de phase des impulsions émises permet en effet d’envisager l’usage de ces
impulsions THz comme source dans un montage de spectroscopie THz dans le domaine
temporel. Comme nous allons le voir, l’injection seeding associé à la modulation de
courant est une méthode très originale qui permet de produire des impulsions courtes
dont le champ électrique peut être totalement reconstruit dans le domaine temporel.
De plus, l’accès au champ électrique permet d’avoir un contrôle fin sur les propriétés du
train d’impulsions, comme la valeur des fréquences des différents modes amplifiés. Nous
présentons dans cette section les résultats associés au contrôle de la phase du champ
électrique des impulsions dans le régime de blocage de mode émises par un LCQ simple
plasmon de longueur 3 mm émettant à 1.9 THz (croissance V455 donnée en annexe B).
Ce laser a permis d’obtenir les impulsions les plus courtes jusqu’ici. le montage simplifié
est représenté sur la figure 4.20.
antenne ZnTe analyseur BP 
l/4 
BP 
Wollaston 
a) 
b) 
LCQ 
Figure 4.20 – schéma simplifié du montage de la fig.4.9. Dans l’essentiel de la section
4.4, des impulsions THz externes émises par l’antenne sont injectées dans la cavité du
LCQ et la détection du rayonnement THz se fait à l’aide de la détection synchronisée
(encadré b)). La détection non-synchronisée peut être également utilisée (encadré a)).
4.4.1 Profil de l’émission avec/sans impulsion THz externe
La mesure comparative du profil temporel de l’émission laser avec et sans impul-
sion THz couplée permet d’analyser au préalable l’effet du seed sur l’allure temporelle
du rayonnement du LCQ sous modulation GHz. Cette comparaison se fait en deux
temps. Dans une première mesure, on bloque le seed et on mesure le rayonnement non-
synchronisé. Puis on mesure le rayonnement synchronisé en couplant le seed à la cavité.
Le résultat de ces deux mesures est reporté sur la figure 4.21.
Le LCQ est allumé par les impulsions RF à un temps égal à environ 400 ps. A partir
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Figure 4.21 – Comparaison des profils d’émission laser avec/sans impulsion THz cou-
plée à la cavité de l’échantillon V455. La valeur de l’intensité (définie comme le carré
du champ THz) est representée en fonction du temps. Le LCQ est piloté par le courant
quasi-DC, les impulsions RF de commutation du gain et la modulation GHz. La den-
sité de courant quasi-DC est fixée à une valeur de 72 A/cm2 de sorte que p=1.21. La
modulation GHz est choisie avec une fréquence Fm=13.00 GHz et une puissance de 15
dBm. Les impulsions RF commutent le gain à partir du temps égal à 400 ps. La courbe
rouge correspond à l’enveloppe de l’intensité totale émise par le LCQ sans couplage avec
l’impulsion THz externe mesurée avec la détection non-synchronisée. La courbe verte
correspond à l’intensité mesurée lorsque le laser est couplé à l’impulsion THz externe
(tension de 3 V appliquée à l’antenne) : elle est faite avec la détection synchronisée.
En bleu est surlignée une impulsion dont l’évolution du champ crête est représentée sur
l’inset en fonction de l’amplitude de l’impulsion THz externe.
de 1000 ps, l’enveloppe de l’intensité sans seed (en rouge) et l’intensité rayonnée par le
LCQ couplé au seed (en vert) présentent tous les deux une allure impulsionnelle très
proche. Cela signifie que le couplage du seed dans la cavité du LCQ ne modifie pas
l’enveloppe de l’émission laser. De plus le mécanisme d’injection est efficace comme on
peut le voir sur l’inset de la figure 4.21 où est représenté le champ électrique maximum
de l’impulsion surlignée en bleu en fonction de l’amplitude du seed. On observe que le
champ électrique laser est saturé pour des tensions appliquées à l’antenne supérieures
à 2 V. Le champ synchronisé mesuré pour une tension sur antenne de 3 V correspond
donc au champ total émis par le LCQ couplé à une impulsion THz.
Finalement, la comparaison du profil d’émission laser sous modulation de courant avec/sans
couplage à une impulsion THz externe permet de tirer deux conclusions. D’une part, le
processus d’injection est efficace. D’autre part, le couplage à l’impulsion THz externe
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ne modifie pas l’allure du profil rayonné. Avec le seed, on peut donc contrôler effica-
cement la phase du champ électrique sous modulation GHz sans changer l’allure du
rayonnement émis.
4.4.2 Caractérisation complète d’impulsions bloquées en phase
Le LCQ étudié peut donc être injecté efficacement à l’aide des impulsions THz de
l’antenne photoconductrice. Sur la figure 4.22 a) est reporté le profil temporel du champ
électrique THz, piloté juste au-dessus du seuil (p=1.01), sans modulation GHz. La fe-
nêtre choisie se situe plus d’une nanoseconde après l’allumage. L’enveloppe est quasi-
ment plate et correspond à un régime d’émission continu. En revanche, lorsqu’on ajoute
la modulation GHz, on observe un profil radicalement différent avec la génération d’un
train d’impulsions courtes (figure 4.22 b)). La résolution temporelle de l’échantillonnage
électro-optique, est bien plus petite que la période d’oscillation de l’émission laser ce
qui permet de reconstruire complètement les oscillations du champ électrique: sur la
figure 4.22-c), la résolution temporelle choisie est de 45 fs pour une période de l’oscilla-
tion d’environ 520 fs. On observe également que la qualité de la mesure, en termes de
rapport signal à bruit, est excellente.
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Figure 4.22 – Champ électrique THz mesuré via la détection électro-optique synchro-
nisée avec une résolution temporelle de 45 fs. Le laser est allumé par les impulsions
RF de commutation du gain à 0 ps lorsque l’impulsion THz externe pénètre dans la
cavité du LCQ. a) Profil temporel lorsque le LCQ est piloté par un courant quasi-DC
de 60 A/cm2 (p=1.01). Le laser est porté juste au-dessus de son seuil d’émission par
les impulsions RF de commutation du gain. b) Profil lorsque la modulation GHz est
ajoutée (Fm=13.00 GHz ; puissance de 21 dBm) au courant quasi-DC et aux impulsions
de commutation du gain. c) Zoom dans la fenêtre [2300-2340] ps de la figure b).
Les amplitudes spectrales associées aux profils temporels avec/sans modulation GHz
sont représentées sur la figure 4.23. La résolution fréquentielle, ici de 0.7 GHz est don-
née par la taille de la fenêtre temporelle choisie pour la mesure de l’émission laser. Sans
modulation GHz, le profil spectral est marqué par la présence de 3 modes, dont un très
dominant. La fréquence de l’oscillation laser, donnée par ce mode Fabry-Pérot, vaut
1.925 THz. L’ajout de la modulation se manifeste par une redistribution de l’énergie
qui exalte plusieurs modes longitudinaux supplémentaires (environ 6 modes dont 3 do-
minants) comme on peut le voir sur la figure 4.23 b).
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Figure 4.23 – Spectres obtenus par transformée de Fourier des profils temporels mesu-
rés avec la détection synchronisée. a) Spectre associé au profil temporel sans modulation
GHz (figure 4.22a)) pour un courant quasi-DC de 60 A/cm2 (p=1.01). b) Spectre asso-
cié au profil temporel avec l’ajout de la modulation GHz (figure 4.22b)) de paramètres
Fm=13.00 GHz ; puissance de 21 dBm.
Comme on résout totalement le champ électrique en temps, il est possible d’extraire la
phase associée à chaque mode. En effet, le champ électrique rayonné par le LCQ peut
se mettre sous la forme de la somme des champs électriques associés à chaque mode
Fabry-Pérot amplifié:
Etotal(t) =
∑
n
an cos (2πfn (t− tp) + Φn)
où fn représente la fréquence du mode Fabry-Pérot d’indice n. an et Φn représentent
quant à eux les amplitudes et phases des modes. tp correspond à la position en temps du
pic de l’impulsion. Les fréquences fn des différents modes sont obtenus par la transfor-
mée de Fourier du profil temporel. A partir du profil temporel, on peut donc déterminer
les phases Φn et amplitudes an associées à chacun des modes. Pour cela nous effectuons
un ajustement par les moindres carrés de ces valeurs. Le résultat de l’ajustement est
illustré sur la figure 4.24. Le profil mesuré des impulsions est représenté sur la figure 4.24
a). Il correspond aux impulsions les plus courtes obtenues (le courant quasi-DC est ici
de 55 A/cm2 (p=0.92)).
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Figure 4.24 – Analyse du profil d’une impulsion THz émise par le LCQ. La densité de
courant quasi-DC est fixée à 55 A/cm2 (p=0.92) et la modulation GHz a une fréquence
Fm=13.00 GHz et une puissance de 23 dBm. a) Profil mesuré avec la détection syn-
chronisée pour une résolution de 60 fs. b) En rouge, le profil simulé à partir du champ
résultant de 8 modes dont l’amplitude et la phase sont ajustés au profil expérimental
(points noirs). c), d) Zooms dans la fenêtre [-24 ; -19] ps et dans la fenêtre [-2 ; 3] ps.
Les points noirs correspondent au profil expérimental sur lequel est juxtaposé le champ
simulé. Ce dernier résulte de l’interférence des 8 modes (représentés en rouge avec leurs
amplitudes respectives).
L’impulsion mesurée a une largeur à mi-hauteur de 21 ps, soit environ 40 oscillations
du champ électrique. La largeur à mi-hauteur du profil d’intensité est d’environ 15 ps,
plus petite que celle obtenue pour l’échantillon émettant à 1.9 THz (V557), étudié dans
la section 4.3. Sur le graphe b), la mesure (points noirs) du champ électrique et son
ajustement sont superposés (courbe rouge). On observe un très bon accord avec un
coefficient de détermination R2 égal à 0.995. L’ajustement conduit à une distribution
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des phases Φn de sorte que tous les modes sont en phase au pic temporel de l’impulsion
(à 0 ps voir 4.24 d)) et s’ajoutent destructivement dans la fenêtre [-24 ; -19] ps. Cette
procédure d’ajustement, illustrée ici pour une impulsion peut être itérée pour toutes
les impulsions successives. Sur la figure 4.25 est reporté le train d’impulsions mesuré.
Les courbes a) et b) sont respectivement les profils d’intensité et de champ. On ob-
serve une fluctuation d’amplitude au cours du temps qui est attribuée aux fluctuations
d’amplitude de courant lié à l’impulsion RF de commutation du gain. Sur les 8 modes
utilisés pour l’ajustement, 6 sont dominants. Les valeurs des phases Φn des 6 modes
dominants ajustées pour chaque impulsion sont reportées sur la figure c). Les phases
Φn sont concentrées dans le domaine [-0.3 ;+0.3] rad avec les 4 modes les plus intenses
dans un domaine plus restreint [-0.3 ; 0] rad. La synchronisation est donc bien établie
entre les différents modes.
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Figure 4.25 – Profil temporel de l’émission laser mesuré via la détection électro-optique
synchronisée avec une résolution temporelle de 60 fs. Le LCQ est piloté par un courant
quasi-DC de 55 A/cm2, une modulation de fréquence 13.00 GHz et de puissance 23
dBm. a) Profil d’intensité. b) Profil du champ électrique. c) Évolution temporelle des
phases des 6 modes dominants. Les valeurs des phases sont obtenues par un ajustement
pour chaque impulsion.
L’ajustement des phases et amplitudes pour chacune des impulsions de la courbe 4.25
est reportée sur la figure 4.26. Cette représentation est celle utilisée plus communément
en optique pour la caractérisation du profil d’impulsions courtes [140]. En particulier,
la distribution d’amplitude spectrale sur un profil gaussien de largeur à mi-hauteur
40 GHz. On retrouve des informations similaires en terme de phase avec une allure
globalement plate marquée par de légères fluctuations dans le domaine [-0.3 ; 0.3] rad.
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Figure 4.26 – Spectre associé au train d’impulsion de la figure 4.25. Sur ce graphe est
représentée la transformée de Fourier pour chaque impulsion mesurée en temps dont la
valeur crête est recentrée à tp=0.
4.4.3 Influence de la fréquence de modulation
Le montage expérimental permet également d’apporter un contrôle sur la forme des
impulsions émises par le LCQ. En particulier, lorsque Fm se situe dans le domaine de
verrouillage, la fréquence d’aller-retour de la cavité Frt est fixée par la valeur de Fm.
C’est ce qu’on peut observer sur la figure 4.29-a). La fréquence de la modulation GHz
est modifiée sur une large gamme de 12.54 à 13.30 GHz pour une puissance injectée
de l’ordre de 21 dBm. La fréquence d’aller-retour de la cavité Frt suit la fréquence de
modulation sur toute la gamme.
Ce changement de Frt se manifeste temporellement par un décalage progressif de l’en-
veloppe du champ pour Fm = 12.54 GHz (figure 4.27 b)) par rapport à l’enveloppe
pour Fm = 13.30 GHz (figure 4.27 c)). Le décalage cumulé sur les quatre impulsions
observables vaut 12 ps. De plus, on note que la phase du champ est indépendante de
la fréquence de modulation, comme l’illustre la figure 4.27 d): les phases des champs
pour les deux fréquences de modulation sont identiques pour les fenêtres temporelles
choisies. En effet, cette phase est fixée par l’impulsion THz externe 5. Cette modification
de l’enveloppe sans changer la phase du champ électrique THz revient donc à changer la
phase relative de l’oscillation THz par rapport au maximum de l’enveloppe. Cette phase
relative ∆Φ est connue comme la phase d’offset porteur-enveloppe [141] ("ceo phase"
en anglais).
5. La phase relative du champ par rapport aux pics des impulsions peut donc être modifiée en
changeant l’instant où l’impulsion THz est couplée dans la cavité, contrôlé par la ligne à retard optique
avec une précision de 7 fs (voir 1.4.2 chap.1).
123
CHAPITRE 4. ÉMISSION DE LCQS EN RÉGIME DE BLOCAGE DE MODES
1300 1400 1500 1600
-1
0
1
-1
0
1
  
 
Temps (ps)
 
 
Ch
am
p 
él
ec
tri
qu
e 
(V
/c
m
)
b) 
12.6 12.8 13.0 13.2 13.4
12.4
12.6
12.8
13.0
13.2
13.4
 
 
F R
T 
(G
H
z)
F
m
 (GHz)
a) 
c) 
1333 1334
Temps (ps)
1408 1409
Temps (ps)
1484 1485
Temps (ps)
1560 1561
Temps (ps)
d) 
Figure 4.27 – Effet de la fréquence de modulation GHz sur le profil temporel des impul-
sions. a) Fréquence d’aller-retour de la cavité en fonction de la fréquence de modulation
GHz. Les profils temporels pour des fréquences de modulation de b) 12.54 GHz c) 13.30
GHz sont représentés. Les traits tiretés noirs représentent les positions de la première et
de la quatrième impulsion pour une fréquence de modulation de 12.54 GHz. d) Quatre
fenêtres temporelles sont agrandies.
La phase d’offset porteur-enveloppe ∆Φ est liée directement aux fréquences fk des
différents modes Fabry-Pérot via la relation:
fk = fceo + kFrt
où:
fceo =
∆Φ
2π
Frt
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Le lien entre fceo et ∆Φ est illustré sur la figure 4.28. fceo correspond à un offset en fré-
quence. La valeur de la fréquence fceo est importante dans la caractérisation d’un peigne
de fréquences. Sa connaissance et son contrôle (associée à celle de Frt) permettent de
déterminer précisément les fréquences de tous les modes Fabry-Pérot (les raies du peigne
lorsqu’il y a beaucoup de modes). Lorsque les fréquences des modes sont connues très
précisément, le peigne peut alors être exploité pour déterminer la valeur d’une fréquence
inconnue via des mesures hétérodynes. Toutefois, la mesure de fceo est difficile. De plus
cette grandeur est soumise à des fluctuations qui sont un obstacle pour la précision de
mesure de fréquence. Des outils ont été développés pour sa mesure et sa stabilisation
de fceo [142] et ont ouvert la voie à l’usage de ces peignes pour la mesure de fréquences
en métrologie [143].
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Figure 4.28 – Illustration de la phase d’offset porteur-enveloppe. a) Représentation
temporelle : la phase d’offset porteur-enveloppe ∆Φ correspond à un glissement progres-
sif de la phase du champ par rapport à l’enveloppe des impulsions. b) Représentation
fréquentielle : la phase d’offset porteur-enveloppe non nulle se manifeste par un offset
en fréquence. Les fréquences des modes amplifiés ne sont plus des multiples entiers de
la fréquence d’aller-retour de la cavité Frt.
Dans notre dispositif expérimental, la modification de l’enveloppe sans changer la phase
du champ électrique THz revient à changer la phase d’offset porteur-enveloppe. Il est
en principe possible d’accéder à sa valeur via notre montage. Cependant, le nombre
d’oscillations THz par impulsion émise (29 oscillations pour une durée de 15 ps, largeur
à mi-hauteur des impulsions de la figure 4.29) n’est pas assez petit pour une estimation
précise. En conclusion, le changement de la fréquence de la modulation d’amplitude
associée au contrôle de phase permet de modifier l’offset de phase porteur-enveloppe
et donc d’avoir un contrôle sur les valeurs des fréquences fk des modes Fabry-Pérot
amplifiés.
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4.4.4 Intérêt pour la caractérisation d’impulsions courtes
Le développement des techniques de blocage de modes s’est accompagné d’un essor
des outils de caractérisation des impulsions ultracourtes. La plus répandue est l’auto-
corrélation, qui dans sa version simple permet d’accéder à la largeur des impulsions. En
revanche, elle ne donne pas accès à la structure détaillée de l’impulsion ni à la phase. Des
techniques ont été développées pour la caractérisation complète d’impulsions courtes qui
sont essentiellement des variantes de deux dispositifs: l’autocorrélation résolue spectra-
lement [117] (FROG - pour Frequency Resolved Optical Gating) et l’interférométrie
spectrale [144] (SPIDER - pour Spectral Phase Interferometry for Direct Electric field
Recontruction). Ces méthodes décrites plus en détails dans [117, 144, 145], sont très
puissantes, relativement simples à mettre en oeuvre et permettent de caractériser des
impulsions de l’extrême UV jusqu’à l’IR. Elles s’appuient sur des algorithmes de re-
construction du champ pour déterminer le profil exact des impulsions qui nécessitent
une attention particulière à la calibration du retard entre les impulsions qui interfèrent
(SPIDER) ou à l’ambiguïté de la direction du temps (FROG). Les impulsions au profil
temporel inconnu sont également celles utilisées pour la mesure: il s’agit donc de tech-
niques autoréférencées. Il n’est ainsi pas possible d’avoir un accès direct à l’évolution
des impulsions au cours du temps, par exemple à la phase d’offset porteur-enveloppe.
La mesure de champ présentée dans ce chapitre, qui permet de caractériser complète-
ment des impulsions courtes, est conceptuellement différente. Un second laser, générant
des impulsions fs, est utilisé pour échantillonner les impulsions inconnues. En synchro-
nisant le déclenchement du LCQ avec les impulsions fs, on définit un temps de référence
(retard entre les impulsions fs et le déclenchement périodique du LCQ). Une des ori-
ginalités de la méthode présentée ici est qu’elle permet de différencier les impulsions
émises en plus de les reconstruire. Ainsi, on peut étudier la dynamique d’évolution
des impulsions: phase d’offset porteur-enveloppe et régime de construction du champ.
L’échantillonnage est rendu possible grâce aux échelles de temps très différentes impli-
quées par le laser à caractériser et le laser d’échantillonnage. En effet, les impulsions de
sonde, issues du laser Ti:Sa, ont une largeur typique de l’ordre de 100 fs. Les oscilla-
tions de période T du champ inconnu à mesurer ne sont détectables que si l’intervalle
de temps séparant deux valeurs échantillonnées successives du champ est inférieure à
T/2. C’est le critère de Shannon. Dans notre montage, la limite de fréquence détectable
imposée par la largeur des impulsions fs est donc de l’ordre de 5 THz (60 µm), au-delà
de laquelle l’échantillonnage devient impossible. Des impulsions de largeur 10 fs sont
facilement obtenues désormais ce qui permet de repousser cette limite à moins de 6 µm.
Le proche infrarouge (2.5 µm) a été atteint avec des impulsions de 10 fs par échan-
tillonnage électro-optique dans la référence [146]). Avec un cristal non linéaire adapté,
on pourrait ainsi exploiter la richesse de cette méthode de caractérisation [23] au-delà
de la gamme THz.
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4.5 Conclusion
La modulation GHz de courant appliquée à un LCQ THz nous permet de produire
des impulsions courtes [22]. Lorsque le point de fonctionnement du laser est proche du
seuil, le LCQ génère des impulsions de largeur à mi-hauteur minimale de 15 ps. Ces
impulsions sont émises dans le régime de blocage de modes. Un contrôle de la phase du
champ électrique des impulsions est ensuite effectué via la technique d’injection seeding
discutée dans le chapitre 3. Le seed couplé à la cavité permet d’imposer la phase initiale
du champ électrique laser. Cette technique est d’un double intérêt. Tout d’abord, elle
permet d’avoir un contrôle total sur les impulsions émises: la phase du champ électrique
est contrôlée par le seed et l’enveloppe est imposée par la modulation GHz. On peut
ainsi modifier la fréquence des modes Fabry-Pérot amplifiés via un contrôle sur la phase
d’offset porteur-enveloppe. De plus, l’injection seeding permet de mesurer le profil tem-
porel du champ électrique sans modifier l’enveloppe de l’émission. De cette manière, le
champ électrique des impulsions émises est complètement reconstruit dans le domaine
temporel [23]. Contrairement aux techniques d’autocorrélation, notre mesure permet
enfin de distinguer les différentes impulsions par rapport au moment où le laser est
porté au-dessus de son seuil, ce qui peut donner accès par exemple à la phase d’offset
porteur-enveloppe.
Ce travail ouvre une nouvelle voie quant à l’usage des LCQs comme sources cohérentes
impulsionnelles pour la spectroscopie dans le domaine temporel. Plusieurs possibilités
pourraient permettre d’obtenir des impulsions plus courtes. En particulier, l’usage de
LCQs dont la puissance rayonnée varie plus fortement avec la variation de densité
de courant appliquée (efficacité de pente) permettrait d’induire une modulation plus
forte de l’émission. Dans cette voie d’optimisation, un meilleur couplage des ondes GHz
au guide d’onde du LCQ doit être envisagé. Par ailleurs, les absorbants saturables
sont couramment utilisés pour les lasers semi-conducteurs pour générer des impulsions
picoseconde voire sub-picoseconde [120] mais pas pour les LCQs où la dynamique du
gain est trop rapide et ne permet pas de mettre suffisamment en forme les impulsions.
Lorsque l’on applique la modulation GHz du courant, la situation est différente car on
peut générer des impulsions courtes. On pourrait ainsi envisager utiliser un absorbant
saturable pour essayer de réduire la durée des impulsions THz produites.
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5
Le graphène comme
convertisseur
Infrarouge/Terahertz
L’intérêt que suscite les propriétés exceptionnelles du graphène et qui a conduit
à l’attribution du prix Nobel à Andre Geim et Konstantin Novoselov en 2010 [147] a
pour origine une expérimentation étonnante par sa simplicité. Des couches stables de
graphène ont pour la première fois été isolées en 2004 à Manchester à l’aide d’un outil
inattendu: un rouleau de scotch. Le graphène est un cristal à deux dimensions constitué
d’atomes de carbone arrangés dans un réseau en forme de "nid d’abeille". La relation de
dispersion qui découle de cet arrangement atomique est une linéaire. Ce comportement
particulier se manifeste par un grand nombre d’effets exceptionnels qui suscitent un
intérêt considérable: manifestation exotique de l’effet Hall quantique [148], apparition
d’un minimum de conductivité [149], couplage tunnel de Klein [150] ou encore effets
relativistes dans un environnement solide [151].
La dispersion en énergie très spécifique du graphène se manifeste également par des pro-
priétés non-linéaires potentiellement exaltées [152]. La susceptibilité non-linéaire d’ordre
3 a par exemple été évaluée à une valeur très élevée de 2.1×10−15 m2.V−2 [153] dans le
domaine proche IR. Ces interactions non-linéaires peuvent être exploitées pour générer
un rayonnement THz. La première démonstration d’émission THz avec du graphène a
été effectuée en 2010 [154] et implique un effet d’ordre 3 avec une excitation optique.
Une manière a priori plus simple et efficace de générer une émission THz est d’utiliser
un processus non-linéaire d’ordre 2. Dans ce chapitre, nous montrons qu’une excitation
optique pulsée peut produire un rayonnement THz par un effet non-linéaire d’ordre 2
dans le graphène, matériau pourtant centrosymétrique où l’on s’attend à ce que la sus-
ceptibilité non-linéaire d’ordre deux soit nulle [26]. L’émission observée est issue d’un
transfert de quantité de mouvement des photons incidents aux électrons, connu sous la
dénomination de "photon drag" [155].
Cette étude présente deux intérêts spécifiques. D’une part, elle met en avant un méca-
nisme qui permet de produire un rayonnement THz cohérent et potentiellement très
large-bande. D’autre part, l’effet photon drag met en jeu la dynamique des paires
électrons-trous créées et permet ainsi d’explorer des propriétés fines de la structure
de bande du graphène. Le chapitre se découpe donc de manière suivante. Dans la sec-
tion 5.1, nous donnons une brève description du graphène et de ses propriétés. Nous
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décrivons ensuite l’état de l’art des dispositifs THz à base de graphène, ainsi que les
mécanismes non-linéaires étudiés et observés (section 5.2). Dans la partie 5.3, l’émis-
sion THz du graphène est démontrée à l’appui du montage expérimental. Le graphène
est excité par les impulsions fs du laser Ti:Sa, le rayonnement émis est détecté en temps
à l’aide de l’échantillonnage électro-optique utilisé dans les chapitres précédents. les
propriétés électroniques du graphène sont décrites de manière usuelle à l’aide du mo-
dèle des "liaisons fortes aux premiers voisins" [24]. Nous verrons dans la section 5.4
que l’émission observée ne peut être interprétée qu’à l’aide d’un modèle affiné de la
structure de bande du graphène: le modèle des liaisons fortes aux seconds voisins [156].
Cette description fine permet de quantifier et comparer le comportement dynamique
des électrons et trous photogénérés par les impulsions fs infrarouge.
Figure 5.1 – Une impulsion fs infrarouge illumine un plan de graphène et induit l’émis-
sion d’une impulsion THz par transfert d’impulsion photonique (photon drag).
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5.1 Le graphène: un matériau 2D remarquable
5.1.1 Structure de bande
La structure de bande du graphène, qui permet d’expliquer ses propriétés électroniques
dominantes est représentée sur la figure 5.2. A chaque vecteur k sont associés deux états,
l’un d’énergie positive et l’autre d’énergie négative, chacun étant doublement dégénéré
en spin. La configuration électronique des atomes de carbone apporte deux électrons
pour chaque valeur de k. Ainsi, en l’absence de dopage, tous les niveaux d’énergie né-
gative sont remplis et tous ceux d’énergie positive sont vides (niveau de Fermi nul). Le
graphène est un matériau sans bande interdite. Toutefois, on appelle bande de valence
l’ensemble des états d’énergie négative et bande de conduction l’ensemble des états
d’énergie positive. On constate que les bandes de valence et de conduction se rejoignent
aux points notés K, K’ et leurs points équivalents. Au voisinage de ces points, la struc-
ture de bande a une allure de cône, appelés cônes de Dirac.
La dispersion en énergie au voisinage des points de Dirac εk(kx, ky) s’écrit:
εk = λ~vF (±kx − iky) (5.1)
où λ = + 1 pour la bande de conduction et λ = - 1 pour la bande de valence. La
constante vF ∼ c/100 correspond à la vitesse des porteurs au voisinage des points de
Dirac (on parle de vitesse de Fermi), indépendante de k. Elle traduit une spécificité très
importante de la structure de bande du graphène: l’énergie est linéaire en k près des
intersections des bandes de valence et de conduction.
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Figure 5.2 – Dispersion en énergie du graphène obtenue avec le modèle des liaisons
fortes aux premiers voisins. a) En l’absence de dopage, le plan correspondant à l’énergie
0 correspond à la frontière entre la bande de valence pleine et la bande de conduction
vide. L’intersection des bandes se fait aux points de Dirac (K, K’ et points équivalents).
La dispersion en énergie est linéaire au voisinage des points de Dirac. b) Bande de
conduction. La coloration du bleu au rouge marque le passage des énergie les plus
faibles aux énergies les plus élevées.
5.1.2 Propriétés électroniques et optiques
Cette structure de bande spécifique du graphène lui confère des propriétés qui pour-
raient être exploitées dans un grand nombre d’applications en optoélectronique des
conducteurs transparents [157] aux photodétecteurs ultrarapides [158, 159] ou encore à
l’usage comme absorbant saturable [160].
D’un point de vue électronique, la bande de conduction et la bande de valence se
touchent aux points K et K’ aux bords de la première zone de Brillouin. Sans dopage,
le niveau de Fermi se trouve précisément à l’intersection des deux bandes (le point de
Dirac). Le graphène est donc considéré comme un semi-conducteur à bande interdite
nulle. Il peut également être vu comme un métal avec une densité d’états égale à zéro
au niveau de Fermi. Cependant, le niveau de Fermi peut être facilement déplacé dans
la bande de conduction et on peut ainsi obtenir d’excellentes propriétés de conduction.
Au voisinage des points K et K’, nous avons vu que la relation de dispersion est li-
néaire. Elle peut s’écrire sous une forme relativiste ε(p) = ±
√
p2v2F +m
2v4F = ±pvF
avec une masse effective m nulle et une vitesse de l’ordre du centième de la vitesse de
la lumière dans le vide. Les électrons se comportent comme des particules relativistes.
Leur mobilité est extrêmement élevée, mesurée au-delà de 200 000 cm2.V−1.s−1 [161].
Les porteurs sont ainsi capables de parcourir des distances micrométriques sans être dif-
fusés, ce qui rend leur étude très intéressante dans le régime de transport balistique [162].
D’un point de vue optique, le graphène présente une conductance optique universelle
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G0 = e
2/4h [163]. Celle-ci est directement liée à la valeur de la transmission T d’une
couche de graphène selon la relation T ≃ 1 − πα ≃ 97.7%, où α = G0/(πε0c) est
la constante de structure fine. Une couche de graphène absorbe 2.3% de la lumière
incidente sur une large gamme de fréquences autour du spectre visible. L’absorption
du graphène est proportionnelle au nombre de couches. Cette spécificité permet par
exemple d’en faire un absorbant saturable très peu sensible en fréquence, ce qui est par
exemple très intéressant pour favoriser la blocage de modes passif de lasers [160].
Enfin, le graphène présente des propriétés mécaniques exceptionnelles [164]. La force de
ces liaisons covalentes lui donne une résistance mécanique très élevée: sa résistance à la
rupture est 200 fois celle de l’acier avec de plus de bonnes propriétés élastiques.
5.2 Contexte de notre étude
Les propriétés remarquables du graphène en font également un matériau prometteur
dans le cadre de l’essor des technologies THz, en particulier pour son temps de réponse
très rapide [158] et son coefficient d’absorption peu dépendant de la fréquence. Différents
mécanismes et dipositifs pour la génération/détection de rayonnement THz à base de
graphène ont ainsi été proposés. Les dispositifs pour la détection ont pour l’instant un
développement plus marqué [165–169]. Il est donc d’autant plus intéressant d’étudier
les mécanismes de génération THz par le graphène.
5.2.1 Graphène et THz
Les méthodes envisagées pour la génération de rayonnement THz à partir de graphène
s’appuient sur l’excitation électrique ou optique de dispositifs à base de graphène. Les
énergies de la gamme THz interviennent notamment par l’intermédiaire des transitions
interbandes [170], de la bande interdite de graphène bicouches [171] ou de nanoru-
bans de graphène [172,173] ou encore des ondes plasmoniques [129,174]. En particulier
les plasmons, ondes de surface liées à l’oscillation collective des électrons, impliquent
des énergies de la gamme THz dans le cas du graphène.Toutefois une onde électroma-
gnétique en espace libre ne peut pas exciter directement les modes plasmoniques du
graphène. C’est la structuration géométrique du graphène, par exemple un réseau de
micro-rubans [175], qui permet une excitation efficace. La possibilité d’oscillateurs THz
plasmoniques à base de graphène a été mise en avant dès 2007 [176]. Elle repose sur
l’amplification des plasmons par émission stimulée associée à une transition interbande.
Un avantage spécifique est que la fréquence THz de l’oscillation plasma peut être modi-
fiée de diverses façons en changeant la densité de porteurs à l’aide d’une électrode ou en
modifiant la structuration géométrique. L.Prechtel et ses collaborateurs ont démontré
expérimentalement en 2012 la génération de THz sous excitation optique pulsée [177].
Le rayonnement émis a été interprété comme le résultat de l’oscillation d’un plasma élec-
trons/trous dans un échantillon de graphène suspendu sur des électrodes métalliques.
L’émission stimulée de photons THz est une autre voie de recherche. L’observation de
lumière THz amplifiée par du graphène a été rapportée [178]. Dans cette étude, une
population hors-équilibre de paires électrons trous photogénérée par des impulsions op-
tiques est sondée par des impulsions THz. Le gain subi par une impulsion THz y est
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interprété en terme d’amplification induite par une inversion de population transitoire.
Au-delà de ces possibilités pour la génération, les effets non-linéaires du graphène sont
un nouveau domaine potentiel pour la génération de rayonnement THz. En effet, les
propriétés non linéaires du graphène présentent des spécificités intéressantes au re-
gard de celles des semiconducteurs ordinaires. La dispersion linéaire du graphène et
la haute vitesse de Fermi des porteurs de charge se manifeste par l’apparition d’effets
non-linéaires notables pour des champs électriques appliqués relativement peu élevés
(estimé de l’ordre de 102-103 V/cm pour un échantillon de graphène avec un niveau
de Fermi EF ∼ 100 meV [179]). Divers phénomènes non-linéaires ont été étudiés dans
le graphène expérimentalement et théoriquement: génération d’harmoniques au second
ordre [152, 180–183], au troisième ordre [180, 184–186] et plus généralement le mélange
de fréquences [180,184,187–189]. Des études se sont plus spécifiquement intéressées aux
courants photogénérés dans le graphène 1 : courants de bord [190], courants photogal-
vaniques [191] ou encore photon "drag" [192–194].
Il existe cependant peu de travaux expérimentaux sur la génération de rayonnement
THz dans le graphène par des effets non-linéaires. Une conversion de fréquence a été
utilisée pour générer un rayonnement THz par un effet non-linéaire d’ordre 3 [154]. Dans
cette étude, des paires d’impulsions IR aux fréquences respectives ω et 2ω illuminent du
graphène multicouche. Elles conduisent à la génération d’un courant électrique transi-
toire. La polarisation et la phase relative des impulsions ω et 2ω permettent de contrôler
l’amplitude et la direction de ces courants.
En contraste, notre approche et celle de P.A. Obraztsov et collaborateurs [195] consiste
à émettre un rayonnement THz par un effet d’ordre 2 dans un schéma plus simple d’exci-
tation. Des échantillons de graphène sans structuration ni ajout de contacts métalliques
sont illuminés par des impulsions fs IR. Un courant transitoire est généré dans le plan
des couches et se manifeste par l’émission d’impulsions THz en champ lointain. En plus
de la simplicité, l’intéret d’exploiter un effet d’ordre 2 est que la puissance d’excitation
nécessaire est moindre. De plus, les effets d’ordre 2 sont couramment utilisés dans la
technologie THz via les processus de rectification optique. Toutefois, ils reposent sur la
non-centrosymétrie du matériau ce qui n’est pas le cas ici.
5.2.2 Effets du second ordre dans le graphène sous excitation optique
Afin de comprendre comment il est possible d’observer d’émission THz par le graphène
sous excitation IR fs, nous effectuons ici une description des effets d’ordre 2 dans le
graphène à l’aide de l’outil usuel des susceptibilités/conductivités [196]. Ce formalisme
permet également de situer les différentes non-linéarités d’ordre 2 qui peuvent mener à
la génération de rayonnement THz.
Pour l’étude de la réponse d’un milieu à un champ électrique appliqué E(t), l’approxi-
mation linéaire est très souvent suffisante. Elle consiste à considérer que la polarisation
ou le courant induit dans le matériau a une dépendance linéaire avec l’amplitude du
champ électrique appliqué. On a alors j(1)(t) = σ(1) E(t). Cette approximation est va-
1. La liste des effets non-linéaires cités ici n’est pas exhaustive. Pour plus de détails, on pourra se
reporter à la revue [26].
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lable pour des champs modérés. Dans le cadre de notre étude, le graphène est exposé
aux impulsions fs du laser Ti:Sa avec des puissances crêtes élevées. Il faut donc éga-
lement considérer une réponse du matériau aux ordres plus élevés. On peut écrire le
champ associé à une impulsion fs sous la forme:
E(t) =
∫ +∞
−∞
E(ω)e−iωtdω (5.2)
en négligeant les dépendances spatiales de E(t) avec ω la fréquence. Le courant à l’ordre
deux j(2)(ω1 + ω2) résultant des composantes de E(t) aux fréquences ω1 et ω2 s’écrit
alors 2:
j
(2)
i (ω1 + ω2) =σ
(2)
ijk(ω1, ω2)Ej(ω1)Ek(ω2) (5.3)
où les indices i, j, k représentent indifféremment les coordonnées spatiales x, y, z. Dans
cette expression, les pulsations ω1 et ω2 peuvent être positives ou négatives. L’évolution
temporelle du courant non-linéaire est à l’origine d’un rayonnement non-linéaire à la
fréquence ω1 + ω2. L’amplitude du champ électrique rayonné est proportionnelle à la
dérivée temporelle du courant. On voit d’après la relation 5.3 que le courant généré, et
donc le champ rayonné au second-ordre, a une dépendance linéaire avec la puissance du
faisceau absorbé.
Si σ(2)ijk ne dépend que des fréquences alors cette grandeur est invariante par symétrie
centrale. Par des arguments de symétrie pour un matériau centrosymétrique comme
le graphène, on peut alors montrer que ceci implique des effets d’ordre 2 inexistants.
Cependant, la propagation du champ dans un matériau centrosymétrique introduit une
direction privilégiée donnée par le vecteur projeté q// du vecteur d’onde q des photons
incidents dans le plan de la couche de graphène. Cette direction privilégiée introduit
une dépendance de σ(2)ijk à q// qui peut briser son invariance par symétrie centrale. La
dépendance la plus simple de σ(2)ijk avec q// est alors telle que:
σ
(2)
ijk(ω1, ω2,q//) = σ
(2)
ijk(ω1, ω2, 0) + Φijkµ(ω1, ω2)qµ (5.4)
où Φijkµ permet d’introduire la contribution linéaire en q// à la conductivité [26] (qµ
composantes de q//). Le courant induit s’écrit alors:
j
(2)
i (ω1 + ω2,q//) =
[
σ
(2)
ijk(ω1, ω2, 0) + Φijkµ(ω1, ω2)qµ
]
Ej(ω1)Ek(ω2) (5.5)
Ainsi la non-linéarité du second-ordre a deux contributions très distinctes. Intéressons
nous maintenant aux mécanismes de différence de fréquences (ω1 et ω2 de signes oppo-
sés). Ce sont ceux qui peuvent conduire à une émission aux fréquences THz avec une
excitation aux fréquences optiques.
2. Selon la convention de notations choisie ici :
σ
(2)
ijkEj(ω1)Ek(ω2) =
∑
j=x,y,z
k=x,y,z
σ
(2′)
ijk Ej(ω1)Ek(ω2)
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– σ(2)xyz(ω, 0) décrit les phénomènes liés aux écarts à la centrosymétrie dans une
couche de graphène avec des défauts, connus sous le nom d’effets photogalvaniques
[197]. Les effets photogalvaniques ne peuvent donc se manifester dans le graphène
que dans le cadre d’une brisure locale de la symétrie par inversion. C’est le cas
par exemple à proximité des bords ou sous l’influence d’un substrat irrégulier.
Les effets photogalvaniques ont été observés expérimentalement [191] dans un
échantillon de graphène multicouche.
– La contribution à la conductivité linéaire en q// peut quant à elle exister indé-
pendamment du caractère centrosymétrique ou non. Via cette contribution, il a
été démontré qu’une excitation monochromatique à la fréquence ω peut conduire
à la génération de la seconde harmonique (à la fréquence ω + ω) [198]. De même,
la génération d’un courant continu (à la fréquence ω−ω) est possible. Ce dernier
effet peut être vu comme un transfert de quantité de mouvement des photons
incidents aux électrons. Il est connu sous le nom de transfert d’impulsions photo-
nique ("photon drag" en anglais) et une théorie a été développée pour le graphène
récemment [192–194]. C’est cet effet que nous allons mettre en évidence dans le
graphène via la génération de rayonnement THz.
L’effet photon drag n’est donc possible que si le graphène est illuminé avec un angle
d’incidence non nul (projection q// dans le plan des couches non nulle) et se manifeste
par la génération d’un champ électrique d’amplitude proportionnelle à la puissance
du faisceau incident. Il a été mis en évidence dans le graphène pour une excitation
monochromatique intrabande (~ω < 2EF ) [191], et interbande [195]. Il a été suggéré [194]
que dans ces régimes, le courant continu émis est très sensible au niveau de Fermi
qui permet d’expliquer l’émission observée. Contrairement à ces travaux, nous nous
intéressons ici au cas d’une excitation impulsionnelle et interbande bien au dessus du
niveau de Fermi (~ω >> 2EF ) et étudions la possibilité d’une émission THz.
5.3 Émission THz sous excitation optique
Dans cette section, les expériences pour tester la conversion de fréquences de l’IR
vers le THz dans le graphène sont décrites. La sensibilité de la non-linéarité d’ordre 2
du graphène aux différents paramètres de l’excitation IR (polarisation et incidence du
faisceau notamment) est également étudiée.
5.3.1 Montage expérimental
Les échantillons de graphène que nous avons utilisés sont issus de collaborations
avec Claire Berger du Georgia Tech à Atlanta et Clément Faugeras du Laboratoire des
Champs Magnétiques Intenses à Grenoble. Ces échantillons (désignation MEG30TL)
sont produits à partir d’un cristal de SiC (polytype 4H-SiC). La croissance a été ef-
fectuée sur la face C (000-1) d’un substrat de SiC de 430 µm d’épaisseur. La face
C, orthogonale à l’axe-c du cristal est celle que nous exposons à l’excitation optique.
L’échantillon de graphène présente environ 35 couches. Le niveau de Fermi de la couche
la plus proche de l’interface avec le substrat atteint environ 250 meV et la grande ma-
jorité des autres couches présente un dopage résiduel à environ 8 meV. Ce substrat
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présente en particulier l’avantage d’être quasi-transparent dans la gamme THz. Cette
propriété rend plus aisée la caractérisation du rayonnement émis à l’aide du montage de
spectroscopie dans le domaine temporel (le signal THz est transmis à travers le substrat
de SiC et peut être collecté). La méthode de croissance de l’échantillon et la mesure de
son niveau de Fermi sont détaillées dans l’annexe D.
Le schéma expérimental, reporté sur la figure 5.3 est proche de celui utilisé dans les
chapitres précédents. La source dont nous souhaitons étudier le rayonnement est cette
fois ci le graphène épitaxié sur SiC. La non-linéarité dans le graphène est induite par le
faisceau IR. Le dispositif est donc adapté pour changer l’incidence, la polarisation et la
puissance du faisceau IR incident sur le graphène.
graphène 
laser Ti:Sa 
130 fs – 800 nm 
hacheur 
optique 
ligne à retard 
L1 
détection électro-optique 
(configuration synchronisée) 
ZnTe 
l/4 
wollaston 
amplification 
- 
 lock’in  
Fref 
l/2 
x 
z y 
M1 
Figure 5.3 – Montage expérimental. Le faisceau IR illumine l’échantillon de graphène
dont l’émission THz (représentée en vert) est collectée est propagée via les miroirs
paraboliques (le cheminement de l’onde THz se fait sous enceinte purgée). Le profil
temporel du champ électrique THz rayonné est obtenu grâce à la détection électro-
optique dans sa configuration synchronisée.
Le faisceau IR issu du laser Ti:Sa est séparé en deux parties à l’aide d’un séparateur
de faisceau optique. Le sous-faisceau de puissance la plus élevée (environ 700 mW) est
envoyé vers le graphène multicouche tandis que le second faisceau (environ 300 mW) est
dédié à l’échantillonnage électro-optique. L’échantillon de graphène est placé à la focale
du miroir parabolique de collection. La non-linéarité est potentiellement très sensible à
l’incidence du faisceau IR. Nous avons étudié l’effet de l’incidence avec un angle maxi-
male de 40◦. Afin d’effectuer des mesures plus systématiques de l’influence de l’angle
d’incidence, une lentille asphérique de focale 50 mm (distance focale arrière de 38 mm)
est ajoutée. Le miroir M1 est monté sur une platine de translation suivant la direction x
ce qui permet ainsi de changer l’angle d’incidence dans la gamme [−27◦; +27◦]. L’échan-
tillon de graphène est placé au point focal de la lentille de sorte que le point d’impact
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du faisceau IR ne change pas lorsque l’on déplace le miroir M1. Une lame demi-onde est
ajoutée pour modifier la polarisation du faisceau IR. La polarisation rectiligne en sortie
du laser Ti :Sa est suivant x (P) et peut ainsi être continûment modifiée de P à S après
la lame demi-onde. La non-linéarité a un effet différent sur les différentes composantes
du champ THz rayonné. Pour détecter séparément les polarisations du champ THz émis
suivant x et y, un polariseur THz à grille (non représenté) est ajouté sur le chemin du
faisceau THz. L’orientation du cristal de détection (ZnTe épaisseur 1 mm) est ajusté
pour détecter l’une ou l’autre des polarisations THz émises. L’usage de la détection syn-
chrone nécessite de moduler le signal THz émis. Ceci est fait via l’ajout d’un hacheur
optique (fréquence de modulation - environ 1.7 kHz) sur le chemin du faisceau IR qui
illumine le graphène.
Les différentes notations angulaires utilisées par la suite sont représentées sur la fi-
gure 5.4. θ est l’angle de polarisation IR. La valeur θ = 0◦ correspond à une polarisa-
tion du champ électrique perpendiculaire au plan d’incidence notée S par la suite (dit
transverse électrique) et θ = 90◦ correspond à une polarisation du champ électrique
perpendiculaire au plan d’incidence notée P (dit transverse magnétique).φ représente
l’angle d’incidence et ϕ l’angle azimutal (une autre monture, rotative, est utilisée pour
faire varier l’angle azimutal).
 
f 
E 
j 
x 
y 
z 
Figure 5.4 – Représentation schématique de l’excitation optique. Le faisceau IR incide
avec un angle d’incidence φ illumine un échantillon de graphène ou un échantillon de
SiC sans graphène (utile pour la caractérisation du substrat - voir annex E) qui peuvent
être fixés sur une même monture (orange) à l’aide de laque d’argent. La monture est
elle-même fixée sur une platine de translation suivant la direction y.
En résumé, le montage expérimental permet de changer la polarisation rectiligne, l’angle
d’incidence et la puissance du faisceau IR. L’angle azimutal de l’échantillon égale-
ment peut être modifié. La détection électro-optique permet de mesurer séparément
les champs THz polarisés suivant les directions x et y. Toutes les mesures décrites par
la suite sont effectuées à température ambiante.
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5.3.2 Signatures de l’effet photon drag
L’allure du champ THz rayonné par le graphène est représenté sur la figure 5.5 a) en
vert pour un angle d’incidence Φ=25◦ et une polarisation S du faisceau IR. Ce résultat
est important: il montre que l’excitation du graphène avec les impulsions fs IR permet
la génération d’impulsions THz cohérentes.
L’impulsion THz émise est quasi-monocycle avec une durée totale de 1.5 ps. La trans-
formée de Fourier rapide du signal en temps (figure 5.5 b)) renseigne sur les différentes
composantes spectrales présentes. Le spectre couvre une largeur de 2.5 THz avec une
fréquence centrale située à 1.25 THz. Les contributions spectrales au-delà de 3 THz sont
éliminées du fait de la réponse nulle de la détection électro-optique pour le cristal de
ZnTe d’épaisseur 1 mm utilisé ici. Le SiC apporte une faible contribution au signal THz
détecté, que nous avons étudiée au prélable et qui est décrite en détails dans l’annexe
E. Cette contribution est sensible à la polarisation et est mesurée séparément sur un
substrat de SiC identique avant la croissance des couches de graphène. Le champ élec-
trique THz mesuré est très majoritairement issu de la présence des couches de graphène,
comme on peut le voir sur la figure 5.5.
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Figure 5.5 – Émission THz du graphène multicouches pour une excitation IR polarisée
S, un angle d’incidence Φ= 25◦ et une fluence de 35 µJ/cm2. La détection électro-
optique est ajustée de sorte à mesurer l’émission THz polarisée suivant la direction x.
a) Profil temporel du champ électrique THz obtenu . La courbe bleue correspond à la
mesure faite sur le substrat de SiC seul (pas de couches de graphène) dans la fenêtre
temporelle [391.5 - 393.7] ps. b) Spectre obtenu par transformée de Fourier rapide du
signal en temps.
L’émission observée correspond à un effet non-linéaire dont l’ordre renseigne sur l’ori-
gine physique de l’émission. Le champ THz émis a donc été mesuré en fonction de la
puissance du faisceau IR incident. En augmentant la puissance du faisceau IR, on ob-
serve que la forme de l’impulsion THz émise reste la même, mais que son amplitude
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s’accroît. L’évolution de l’amplitude maximale du champ électrique de l’impulsion THz
en fonction de la fluence optique est reportée sur la figure 5.6. Il apparaît clairement
une dépendance linéaire de l’amplitude du champ THz avec la fluence optique. Cette
dépendance est la signature d’un effet d’ordre 2: le champ électrique THz est propor-
tionnel au carré du champ électrique IR. La valeur maximale du champ électrique THz
de 70 mV/cm est obtenue pour une fluence optique de 35 µJ/cm2. En comparaison, on
peut retenir que les impulsions large bande émises par des antennes photoconductrices
inter-digitées émettent de l’ordre de 102-103 V/cm pour une puissance IR d’excitation
comparable. [199].
0 5 10 15 20 25 30 35
1
2
 
Ch
am
p 
él
ec
tri
qu
e 
TH
z 
(u.
a
)
 Fluence optique (µJ/cm²)
 
 
Figure 5.6 – Amplitude du champ électrique THz en fonction de la fluence optique du
faisceau qui illumine le graphène. Les carrés rouges correspondent aux mesures expéri-
mentales et les barres d’erreurs correspondent à l’écart-type associé aux fluctuations de
bruit. La ligne noire tiretée souligne la dépendance linéaire du champ électrique THz
rayonné avec l’intensité du faisceau IR.
Afin de déterminer l’origine physique de l’émission observée, notons tout d’abord que
le champ THz que nous mesurons est cohérent. En effet, la phase de l’impulsion THz
générée est identique pour chaque impulsion IR d’excitation. Cette propriété nous per-
met de mesurer l’émission THz à l’aide de la détection électro-optique. La combinaison
de la cohérence des impulsions THz émises et de leur dépendance avec la puissance IR
incidente permet d’éliminer plusieurs mécanismes possibles pour l’origine de l’émission
observée.
Tout d’abord, la cohérence du signal exclut comme candidat pour l’émission THz obser-
vée une recombinaison interbande entre trous et électrons générés. L’excitation optique
IR génère des populations hors équilibre très éloignées du niveau de Fermi (800 nm
correspond à 1.55 eV). Pour une recombinaison interbande radiative à des énergies
de quelques meV (1 THz = 4.1 meV), les porteurs photogénérés doivent donc relaxer
non radiativement avant d’émettre. Les deux mécanismes dominants pour la relaxa-
tion sont l‘interaction électron-électron et la diffusion par phonons optiques [200, 201].
L‘interaction électron-électron conserve la distribution de quantité de mouvement ap-
porté par les impulsions fs ce qui n‘est pas le cas de la diffusion par phonons optiques.
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Ce dernier processus rend donc impossible la mesure d‘un champ cohérent dû à une
transition radiative interbande aux fréquences THz. Le temps de vie associé à la dif-
fusion phonon a par ailleurs été estimé de l’ordre de la centaine de fs [201–203]. Ceci
signifie que les porteurs une fois photogénérés, vont relaxer sur des échelles de temps
très courtes. Le transitoire de courant est donc attendu très court.
Les effets plasmoniques, considérés comme une voie prometteuse pour la génération de
rayonnement THz [204] ne correspondent pas non plus aux observations faites ici. En
effet, l’excitation des plasmons requiert une structuration géométrique particulière de
l’échantillon graphène/substrat, pour rendre efficace le couplage des photons incidents
aux modes plasmoniques.
Pour révéler une éventuelle non centrosymétrie de l’échantillon, nous avons modifié
l’angle azimutal du graphène à polarisation et incidence IR fixes. Aucun axe privilégié
de symétrie sur l’ensemble de la surface de l’échantillon n’a été observé. La non-linéarité
du second ordre qui conduit à la génération d’un faisceau à la différence de fréquences
dans le graphène peut donc avoir deux contributions distinctes explicitées dans l’équa-
tion 5.5: l’effet photogalvanique (lié à une brisure locale de la symétrie par inversion),
l’effet photon drag induit par un transfert d’impulsions des photons aux électrons. Nous
avons vu dans la section 5.2.2 que le courant lié à l’effet photon drag est proportionnel
à la projection du vecteur d’onde du photon dans le plan des couches de graphène. Pour
discriminer l’un des deux effets, nous avons donc étudié l’effet de l’incidence du faisceau
IR sur le champ électrique THz mesuré. On peut voir sur la figure 5.7 a) et b), que
les profils temporels sont opposés en signe pour des angles d’incidence du faisceau IR
(polariation S) θ de 14◦ et -14◦ par rapport à la normale de l’échantillon. Il s’agit d’un
résultat marquant car il met en avant une signature forte de l’effet photon drag. En
effet, on s’attend à ce résultat dans le cadre d’un transfert d’impulsion photonique car
ce changement d’angle conduit à deux projections du vecteur d’onde IR opposées. De
plus, à incidence normale, la projection du vecteur d’onde IR dans la plan est nulle et
aboutit à un effet photon drag inexistant. C’est ce qu’on observe sur la figure 5.7 c). La
dépendance de l’amplitude crête du champ est compatible avec une fonction sinus qui
suit la dépendance de la projection de l’impulsion des photons avec l’angle θ en q sin θ.
La dépendance observée avec l’angle d’incidence permet finalement de rejeter l’effet pho-
togalvanique comme origine possible de l’émission THz observée. En effet, la polarisation
du faisceau IR est ici S. Cela signifie que les composantes du champ électrique infrarouge
ne sont pas modifiées lorsque l’on change l’angle d‘incidence. Or, l’effet photogalvanique
correspond à une brisure locale spatiale de la symétrie du matériau: sa signature est
donc similaire à celle d’un matériau non-centrosymétrique. Dans ce contexte, la forme
du champ non-linéaire rayonné ne peut changer que si les composantes du champ élec-
trique IR changent, ce qui n’est pas le cas ici. L’ensemble des mesures faites ici permet
donc de mettre en évidence un transfert de quantité de mouvement des photons aux
électrons qui permet l’émission d’un rayonnement THz.
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Figure 5.7 – Evolution de l’émission THz du graphène multicouche en fonction de
l’angle d’incidence Φ du faisceau IR polarisé S a) angle d’incidence de -14◦. b) angle
d’incidence de +14◦. c) Évolution de l’amplitude crête de l’impulsion THz en fonction
de l’angle d’incidence. Le changement du coefficient de réflexion du faisceau IR avec
l’angle d’incidence est pris en compte.
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5.3.3 Influence de la polarisation IR
De même que pour l’angle d’incidence, l’émission THz observée est très sensible à
la polarisation du faisceau IR incident qui sonde la nature précise de la non-linéarité. Il
est donc intéressant d’analyser le comportement de l’émission THz avec la polarisation
IR qui a une signature spécifique pour l’effet photon drag: l’orientation et l’amplitude
des courants induits en dépendent.
Expression des composantes spatiales du courant induit
Des arguments de symétrie pour le graphène monocouche (voir la revue [26] pour une
description plus complète) permettent d’exprimer la dépendance générale des compo-
santes des courants induits (et donc du champ émis) par l’effet photon drag avec les
composantes du champ électrique IR incident selon :
jx = Fqx
|Ex|2 + |Ey|2
2
+Gqx
|Ex|2 − |Ey|2
2
(5.6)
jy = Gqx
ExE
∗
y + E
∗
xEy
2
−HqxPcirc
(|Ex|2 + |Ey|2) (5.7)
où F,G et H sont des constantes. Dans les expressions 5.6 et 5.7, on considère la situation
où un faisceau illumine un plan de graphène confondu dans le plan (xy) avec le vecteur
d’onde contenu dans le plan (xz). Pcirc correspond au degré d’ellipticité de la polarisation
du faisceau incident et est donné par la relation:
Pcirc = i
ExE
∗
y − E∗xEy
|Ex|2 + |Ey|2
Pcirc est nul pour une polarisation rectiligne (notre cas) et égal à + ou -1 pour une
polarisation circulaire.
Mesures
Le champ THz que nous mesurons respecte ces symétries. Pour l’illustrer, nous avons
représenté sur la figure 5.8 a) le résultat de la mesure du champ THz polarisé suivant x
avec une polarisation d’excitation S et polarisé suivant x avec une polarisation d’exci-
tation P. Avec ces deux profils temporels, il est possible en effectuant une combinaison
linéaire des relations 5.6 et 5.7 de déduire le profil temporel du champ polarisé suivant
y pour n’importe quel angle de polarisation θ du faisceau IR:
jy(θ) = cos θ sin θ
(
jx,P
1−RP −
jx,S
1−RS
)
où θ correspond à l’angle de polarisation IR (θ = 0◦ correspond à une polarisation S)
choisi pour la mesure de jy. On tient compte ici du coefficient de réflexion en énergie
différent pour les polarisations infrarouge P et S 3. Ainsi, le champ THz rayonné suivant
y peut s’écrire :
ETHzy (θ) = cos θ sin θ
(
ETHzx,P
1−RP −
ETHzx,S
1−RS
)
(5.8)
3. Pour les mesures effectuées ici à un angle d’incidence de 25◦, RS=0.34 et RP=0.27.
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On peut voir sur la figure 5.8 b) que la relation 5.8 est effectivement bien vérifiée
sur l’exemple du champ électrique THz mesuré suivant la direction y comparé à son
estimation à partir de la ralation 5.8 avec les champs mesurés suivant la direction x.
D’un point de vue des symétries, le graphène multicouches sur SiC se comporte donc
de la même manière qu’un échantillon de graphène monocouche. Dans le même sens,
les travaux de J. Hass et collaborateurs ont montré que le graphène sur SiC a les
mêmes propriétés électroniques que du graphène monocouche [205]. Par commodité, le
modèle développé par la suite pour l’interprétation des expériences se base donc sur une
description de graphène monocouche.
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Figure 5.8 – Profil THz rayonné sous incidence de 25◦ suivant les directions x et y. Un
polariseur THz à grille est ajouté sur le trajet du faisceau THz pour mesurer séparément
les composantes orthogonales de polarisation du champ électrique THz. a) Mesure du
champ THz polarisé suivant x pour une polarisation S du faisceau IR (courbe du bas)
et une polarisation P du faisceau IR (courbe du haut). b) Profil mesuré du champ THz
polarisé suivant y (courbe noire) pour une polarisation du faisceau infrarouge θ = 30◦.
En rouge est calculé ce même champ à partir des profils de la courbe a) en utilisant la
relation 5.8.
En modifiant la polarisation du faisceau IR, nous pouvons également voir que l’allure
du champ mesuré suivant la polarisation x est fortement modifiée (figure 5.9). Aucun
résultat théorique n’anticipe ce changement de forme. De plus, la contribution au champ
due à l’émission du substrat (en orange) est trop faible pour expliquer cette variation.
Le changement de forme traduit une réponse spectrale du graphène différente avec la
polarisation IR. Nous verrons dans la section 5.4 que cette sensibilité à la polarisation
IR est un nouvel outil pour analyser la dynamique de relaxation des électrons et des
trous photogénérés.
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Figure 5.9 – Profil temporel de l’émission THz du graphène (en bleu) mesuré suivant
la direction x en fonction de la polarisation IR pour un angle d’incidence de θ=25◦. Les
différentes courbes correspondent à des polarisations IR différentes entre P et S. Les
courbes en orange correspondent à la contribution du substrat de SiC.
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5.4 Modélisation
L’excitation optique pulsée du graphène permet donc la génération d’impulsions
THz. Cette émission résulte de l’effet photon drag, transfert de l’impulsion des photons
aux électrons. L’origine microscopique de la génération THz est liée directement à la
structure de bande du matériau. L’excitation optique crée une population transitoire de
paires électrons/trous. L’existence d’un courant net nécessite que les courants induits
d’électrons et de trous ne se compensent pas et ceci n’est possible que si les électrons et
les trous se comportent différemment. Dans cette section, nous allons voir que l’inter-
prétation des observations expérimentales nécessite une description fine de la structure
de bande du graphène.De plus, nous constaterons que l’émission THz observée s’avère
également une sonde précise des mécanismes de relaxation des trous et électrons. Le mo-
dèle décrit dans cette section a été développé par Simon Huppert et Robson Ferreira,
de l’équipe Théorie du LPA.
5.4.1 Description microscopique
a) b) 
Figure 5.10 – Représentation schématique de l‘effet photon drag. a) Distributions
d’électrons et de trous photogénérés dans le régime quantique (interbande) sous illumi-
nation à incidence oblique. b) Distribution d’électrons photogénérée (en code couleur)
à incidence normale (panel haut) et à incidence oblique (panel bas) dans l’espace réci-
proque. les flèches blanches représentent l’impulsion totale associée à chacun des deux
lobes (kx > 0 et kx < 0).
Le mécanisme de photon drag dans le graphène est représenté sur la figure 5.10 a).
L’excitation interbande, à des énergies très supérieures au niveau de Fermi génère une
distribution hors-équilibre d’électrons et de trous. La distribution d’électrons pour une
polarisation infrarouge P est illustrée sur la figure b). A incidence normale (panel haut),
les impulsions fs génèrent une distribution de populations dans l’espace réciproque sy-
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métrique par symétrie centrale autour du point (kx = 0 ; ky = 0). Ainsi, le courant net
des électrons est nul. En revanche, à incidence oblique (panel bas), la projection de q
dans la plan des couches de graphène (notée q//) est non nulle. La symétrie est brisée
et les courants induits par les populations à kx > 0 et kx < 0 ne se compensent plus.
Un courant d’électron apparaît. La direction et l’amplitude du courant sont modifiées
par la polarisation IR, qui détermine la position des populations photogénérées dans
l’espace réciproque. Afin de décrire quantitativement le profil temporel de l’émission
observée et de comprendre ses mécanismes sous-jacents, nous avons calculé le courant
transitoire j(t) créé dans une monocouche de graphène par une impulsion optique dans
le cadre du formalisme de la matrice densité. Nous donnons ici les étapes clés du calcul
effectué. Pour plus de détails, on peut se reporter à la référence [206].
L’expression du champ électrique associé à une impulsion fs est:
E(r, t) = ℜ
{
E0e
−t2/2τ2eiqr−iωt
}
ε (5.9)
où en particulier τ=110 fs est la largeur à 1/e des impulsions IR fs, ω/2π la fréquence
centrale de l’impulsion, q l’impulsion des photons incidents et ε un vecteur unitaire
correspondant à la polarisation linéaire du champ électrique IR. Le hamiltonien du
système H = H0 +H1 peut être séparé en deux contributions. H0 permet de décrire la
distribution en énergie des électrons à l’équilibre, c’est à dire avant l’illumination par
une impulsion fs. H1 correspond au terme d’interaction avec le champ électrique IR et
peut se mettre sous la forme :
H1 =
e
2m0
(A(r, t).p+ p.A(r, t)) (5.10)
où p est la quantité de mouvement d’un électron.A(r, t) le potentiel vecteur. Le courant
induit et le champ THz rayonné sont respectivement donnés par :
j(t) =
e
m0
∑
k,λ,k′,λ′
〈k, λ|p|k′, λ′〉〈k′, λ′|ρ|k, λ〉 (5.11)
ETHz(t) ∝ ∂j(t)
∂t
(5.12)
Dans l’équation 5.11, |k, λ〉 sont les états propres du système sont obtenus par le modèle
des liaisons fortes [24]. Le courant et le champ THz rayonné sont donc calculés à partir
de la donnée des états propres |k, λ〉 et de ρ(t). L’évolution temporelle de la matrice
densité est obtenue par un développement perturbatif en H1, suivant l’équation :
i~
∂ρ(n)
∂t
= [H, ρ(n)]− i~Γ(n)ρ(n) (5.13)
La constante Γ(n) permet d’introduire de manière phénoménologique des pertes. Le
calcul est mené jusqu’à l’ordre n=2 de la matrice densité ρ = ρ(0) + ρ(1) + ρ(2). Les
éléments de la matrice ρ(2) correspondent aux effets du second ordre en champ électrique
appliqué et sont donc ceux qui permettent de modéliser l’effet photon drag.
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5.4.2 Symétrie électrons/trous
Avec cette description, on peut calculer numériquement l’expression du courant transi-
toire des électrons photogénérés dans la bande de conduction. Il faut pour cela déter-
miner précisement les états du systeme.
Le motif du réseau de Bravais associé au graphène est constitué d’un atome A et d’un
atome B (voir figure 5.11). La fonction d’onde de Bloch |Ψk(r)〉 est donc séparée en deux
contributions: l’une associée aux atomes A |ΨAk (r)〉 et l’autre aux atomes B |ΨBk (r)〉.
Ainsi [24]:
|Ψk(r)〉 = cAk |ΨAk (r)〉+ cBk |ΨBk (r)〉
Les fonctions |ΨAk (r)〉 et |ΨBk (r)〉 sont définies selon :
|ΨAk (r)〉 =
1√
N
∑
R=na1+ma2
eik.R|Φ(r−R)〉
|ΨBk (r)〉 =
1√
N
∑
R=na1+ma2
eik.R|Φ(r−R− δ3)〉
où Φ est la fonction d’onde atomique de l’orbitale pz.
A 
B 
a1 a2 
d3 
x 
y 
kX 
kY 
b1 b2 
K K’ 
M 
G 
Figure 5.11 – Structure cristallographique du graphène dans l’espace réel (gauche) et
dans l’espace réciproque (droite). Dans le réseau en forme de "nid d’abeille", deux types
d’atomes A (en jaune) et B (en bleu) coexistent avec des environnements différents. Dans
l’espace réciproque, les cônes de Dirac sont situés aux points K et K’.
Les énergies εk solutions de l’équation de Schrödinger sont obtenues avec le jeu d’équations:
〈ΨAk (r)|H|Ψk(r)〉 = εk〈ΨAk (r)|Ψk(r)〉
〈ΨBk (r)|H|Ψk(r)〉 = εk〈ΨBk (r)|Ψk(r)〉
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La précision sur la relation de dispersion εk(k) dépend donc des hypothèses faites sur
le couplage électronique entre les atomes du réseau. Le couplage entre les atomes A et
B s’écrit:
〈ΨAk (r)|H|ΨBk (r)〉 = −tγk (5.14)
Il correspond à l’interaction d’un atome (par exemple B) avec ses voisins immédiats
(trois atomes A). Le paramètre t ∼ 2.97 eV [24] quantifie ce couplage et γk est un
facteur géométrique 4. Le couplage entre les atomes A (ou B) peut s’écrire:
〈ΨAk (r)|H|ΨAk (r)〉 = E0 − t‘(|γk|2 − 3) (5.15)
E0 correspond à l’énergie de l’atome A seul et t′ = -0.073 eV [24] correspond au couplage
d‘un atome A avec ses 6 atomes A voisins les plus proches (voir figure 5.11)): on parle
alors de couplage aux seconds voisins. On remarque immédiatement que le couplage au
seconds voisins t′ est très faible par rapport au couplage aux premiers voisins t. Pour
cette raison, dans la majorité des descriptions de la structure de bande du graphène, on
ne tient pas compte du couplage aux seconds voisins. On distingue alors les modèles de
liaisons fortes dits "aux premiers voisins" ou "aux seconds voisins".
Suivant la description la plus usuelle du graphène, on peut donc calculer numérique-
ment à partir du modèle des liaisons fortes aux premiers voisins l’expression du courant
transitoire de la population d’électrons photogénérés dans la bande de conduction par
une impulsion fs. Le profil temporel du courant de la bande de conduction est reporté
sur la figure 5.12 a). On suppose ici un temps de vie des électrons 1/Γ(2)= 170 fs. Γ(2)
correspond à l’inverse du temps de vie de la population hors équilibre. La valeur choisie
ici est dans la gamme de celles déterminées par précédents travaux [201–203] avec un
ordre de grandeur à 100 fs. Le profil est marqué par une montée dont la durée de 150 fs
est limitée par la largeur de l’impulsion fs. La chute de courant est liée à la relaxation
par phonons optiques avec un temps caractéristique 1/Γ(2). Ce processus de relaxation
est le mécanisme dominant qui détruit la direction privilégiée du vecteur d’onde de la
population d’électrons hors équilibre [201]. Il conduit à un transitoire de courant avec
une durée totale du champ THz rayonné très brève, de l’ordre de 600 fs.
Le courant des électrons de la bande de valence (courant de trous) est représenté sur
la figure b) en trait tireté. On remarque que le courant de trous est exactement op-
posé à celui des électrons de la bande de conduction. Le courant total induit dans le
plan de graphène par l’excitation IR est donc strictement nul. En effet, dans le cadre
du modèle des liaisons fortes aux premiers voisins, la bande de valence est miroir de
la bande de conduction. Cette symétrie entraîne en l’absence de pertes un courant de
conduction continu exactement opposé à celui de la bande de valence. Du fait de cette
symétrie miroir, on considère des temps de relaxation identiques pour les trous et élec-
trons photogénérés. Ainsi les deux courants s’atténuent l’un et l’autre simultanément.
Les hypothèses de structure de bande miroir et de relaxation identiques pour les élec-
trons et trous excités impliquent donc l’absence de rayonnement émis.
4. γk =
(
1 + eik.a1 + eik.a2
)
ou a1 et a2 sont des vecteurs du réseau de Bravais (voir figure 5.11).
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Figure 5.12 – Modélisation des courants photogénérés dans le graphène par l’effet
photon drag. a) profils temporels du courant induit par les électrons (en noir) et du
champ électrique THz rayonné en champ lointain (en rouge). b) Profils de courant des
électrons (trait plein noir) et trous (trait tireté noir). Le champ électrique résultant (en
rouge) est nul.
L’observation de photon drag dans le graphène impose de reconsidérer l’une ou/et l’autre
de ces hypothèses. Dans le cas où l’énergie du photon optique ~ω est proche de EF ,
une asymétrie du comportement des trous et des électrons peut être supposée. En effet,
la proximité en énergie des électrons générés et du niveau de Fermi introduit une dy-
namique de relaxation différente pour les trous et les électrons. Ces considérations ont
permis de développer une théorie du photon drag pour cette gamme d’énergie d’exci-
tation [194]. Cependant, les expériences présentées ci-dessus correspondent au régime
où l’énergie du photon optique ~ω est grande devant EF . En effet, ~ω ∼ 1.55 eV, alors
que le dopage est très faible pour l’ensemble des couches de graphène (environ 8 meV)
et atteint au maximum 250 meV pour la couche la plus proche du substrat. Le rôle du
niveau de Fermi est donc a priori très faible dans la situation présente. Une éventuelle
différence des temps de vie 1/Γ(2)e des électrons et 1/Γ
(2)
h des trous induite par la pré-
sence du niveau de Fermi serait donc ici petite.
En fait, la symétrie miroir de la structure de bande n’est pas strictement exacte. En par-
ticulier, on a supposé que les interactions entre atomes de carbone non immédiatement
voisins étaient nulles. Si on considère les interactions aux seconds voisins, la symétrie
miroir entre la bande de valence et la bande de conduction est brisée comme on peut
le voir sur la figure 5.13. Le calcul du courant a donc été mené en tenant compte de
l’interaction aux seconds voisins [156]. Le courant global (trous + électrons) est cette
fois-ci non nul et le profil temporel du champ THz lointain obtenu est représenté sur
la figure 5.14 a). La durée brève de l’excitation optique et la rapidité des processus de
relaxation des porteurs se traduit par un spectre étendu en fréquence, au-delà de 8 THz
(figure 5.14 b)).
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Figure 5.13 – a) Relation de dispersion du graphène suivant l’axe kx. Les dispersions
des bandes de valence et de conduction sont calculées dans l’approximation des liai-
son fortes tronquée aux plus proches voisins (ligne tiretée) et au seconds voisins (ligne
continue). Les transitions interbandes générées par les impulsions infrarouges sont repré-
sentées par des flèches verticales rouges. b) Zoom dans la fenêtre [-21 ; -16.2] nm−1. Les
dispersions des trous et des électrons sont symétriques par rapport à l’énergie égale à 0
pour le modèle aux premiers voisins (trait tireté) mais pas avec le modèle aux seconds
voisins (trait continu). La différence est très faible et peut etre notée plus facilement au
voisinage de la valeur kx = -21 nm−1.
Afin de comparer les mesures expérimentales avec la modélisation, il est nécessaire de
prendre en compte la réponse en fréquence introduite par le montage de détection de
l’émission THz. Cette réponse a de nombreuses contributions induites par les dépen-
dances en fréquence de l’accord de phase dans le cristal de détection, la durée des
impulsions fs d’échantillonnage, la propagation (collection/focalisation) de l’onde THz
ou encore le recouvrement entre les faisceaux THz et IR sur le cristal de détection 5. le
champ électrique THz Es(t) détecté par le montage électro-optique est la convolution du
champ émis par la source THz ETHz(νTHz) avec la réponse du montage expérimental :
Es(t) ∝
∫ +∞
−∞
ETHz(νTHz)F (ν, νTHz)e
−iνTHzt dνTHz (5.16)
où F (ν, νTHz) représente la fonction de réponse du montage. Il est commode de la
décomposer en ses différentes contributions :
F (ν, νTHz) = AOpt(νTHz)χ
(2)(ν, νTHz, ν − νTHz)∆Φ(ν, νTHz)g(ν, νTHz) (5.17)
AOpt(νTHz) est la fonction d’autocorrélation des impulsions fs. Cette fonction d’au-
tocorrélation est une fonction gaussienne dont la demi-largeur (fréquences positives)
à mi-hauteur est de 6 THz pour des impulsions de largeur à mi-hauteur de 130 fs.
χ(2)(ν, νTHz) est la susceptibilité du second-ordre du cristal de ZnTe: elle varie peu
5. L’énumération n’est ici pas exhaustive. Un modèle de propagation des ondes THz dans un mon-
tage de spectroscopie dans le domaine temporel est développé dans la revue [207] : les dépendances en
fréquence des différents éléments qui composent la TDS y sont détaillées.
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Figure 5.14 – Courants photogénérés dans le graphène par l’effet photon drag dans
l’approximation des liaisons fortes aux seconds voisins. L’excitation optique est TM a)
Profils temporels du courant total induit par les électrons et les trous (en noir) et du
champ électrique THz rayonné en champ lointain (en rouge). b) Transformée de Fourier
rapide du champ électrique THz temporel.
aux basses fréquences THz [1]. ∆Φ(ν, νTHz) correspond à la différence entre la vitesse
de groupe IR et la vitesse de phase THz dans le cristal de ZnTe. Pour une épaisseur
de 1 mm, le premier désaccord maximal de phase (conduisant à une réponse nulle) se
produit à la fréquence de 3 THz [1]. Enfin, la fonction g(ν, νTHz) regroupe toutes les
dépendances supplémentaires introduites par le montage. Elle inclut par exemple des
effets induits par: (i) le recouvrement des faisceaux THz et IR sur le cristal de détection
(ii) la collection de l’émission THz émise par la source, sensible à la diffraction (iii) les
aberrations chromatiques du faisceau THz focalisé sur le cristal [207].
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Figure 5.15 – Profil de l’émission THz du SiC sous excitation IR polarisée P. Le profil
mesuré Es est représenté en points noirs. L’émission modélisée incluant la fonction de
réponse F (ν, νTHz) est représentée par les courbes rouges. a) Profil temporel. b) Profil
spectral. La courbe modélisée (en rouge) inclut: l’expression théorique ETHz résultant
du processus de différence de fréquences, le désaccord de phase et la susceptibilité non-
linéaire du cristal de ZnTe, la durée de l’impulsion fs ainsi que la fonction g(ν, νTHz)
qui prend en compte les autres contributions.
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Ces différentes contributions sont difficiles à estimer de manière indépendante. Nous
avons donc estimé l’allure de la fonction g(ν, νTHz) numériquement en effectuant une ca-
libration avec le signal émis par le SiC. En effet, le profil spectral théorique ETHz(νTHz)
de l’émission THz du SiC sous excitation optique est connu (voir Annexe E). Avec
l’obtention expérimentale de Es(νTHz), il est ainsi possible de déterminer la fonction
g(ν, νTHz). L’estimation numérique de cette fonction est représentée sur la figure 5.15.
La fonction g(ν, νTHz) est ajustée pour reproduire les allures temporelles et spectrales
mesurées du signal THz émis par le SiC. La fonction F (ν, νTHz) calibrée à l’aide de
l’émission du SiC est donc ajoutée au modèle pour reproduire le signal émis par le
graphène, détecté par échantillonnage électro-optique.
5.4.3 Validation du modèle
En utilisant le modèle aux seconds voisins associé à la modélisation de la réponse de la
TDS, on peut maintenant confronter les résultats expérimentaux aux prédictions théo-
riques. Le modèle reproduit la linéarité du champ THz avec la puissance IR ainsi que la
dépendance avec la projection du vecteur d’onde du photon observée. Sur la figure 5.16,
on peut voir la mesure et le résultat de la simulation (fonction de réponse du montage
prise en compte) du champ THz polarisé suivant la direction x. Le faisceau IR excite
le graphène avec un angle d’incidence de 37◦ et une polarisation S. On constate que le
modèle (graphes c-d) reproduit fidèlement les allures temporelle et spectrale mesurées
(graphes a-b) avec notamment un bon accord entre les valeurs de champ. Le champ
électrique THz rayonné maximal est mesuré à 70 mV/cm (5.19 a)). La valeur obtenue
par le modèle de 55 mV/cm est très proche. Elle a été obtenue en calculant le champ
rayonné par une couche puis en multipliant par le nombre de couches de l’échantillon
(absorption de 2.3 % du faisceau IR par chaque couche considérée).
De plus, le modèle suit les observations expérimentales faites sur les symétries. Ceci
est illustré sur la seconde partie de la figure 5.16 (graphes e-f-g-h). On a représenté
les champs THz mesurés suivant les directions x (panel e)) et y (panel g)) pour deux
angles de polarisation. Pour les polarisations θ = 35◦ et θ = 145◦, la composante Ex du
champ IR change de signe alors que la composante Ey reste la même (voir figure 5.4).
D’après les expressions générales des courants induits par l’effet photon drag dans du
graphène monocouche (équations 5.6 et 5.7), le courant et le champ THz changent de
signe suivant la direction x mais pas suivant y. Ces règles de symétrie sont une signature
de l’effet phton drag constatés à la fois par l’expérience (fig.5.16 e-g) et les simulations
correspondantes (fig.5.16 f-h).
Finalement, le modèle proposé basé sur les liaisons fortes aux seconds voisins permet de
reproduire fidèlement l’essentiel des observations expérimentales. Les règles de symétrie
et l’allure temporelle sont vérifiées tant qualitativement que quantitativement. Nous
avons donc validé l’origine physique de l’effet photon drag. C’est le couplage électro-
nique aux seconds voisins qui permet la génération de rayonnement THz.
L’émission THz dépend de manière non triviale de la combinaison des conditions d’ex-
citation (incidence, polarisation) et des différences de comportement des trous et élec-
trons générés (masse effective). Au vu de la pertinence du modèle, il serait intéressant
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Figure 5.16 – Figures a-b-c-d). Emission THz du graphène sous excitation IR me-
surée et calculée, pour une excitation S à incidence de 37◦. a) et c) Profils temporels
mesurés (en vert) et modélisé (en rouge). b) et d) Profils spectraux mesurés (en vert) et
modélisé (en rouge).Figures e-f-g-h) Emission THz polarisée suivant les directions x
et y pour deux angles de polarisation IR : 45◦ (traits pleins) et 135◦ (traits tiretés). e),
f) Champ électrique THz polarisé suivant x mesuré et modélisé. g), h) Champ électrique
THz polarisé suivant y mesuré et modélisé.
de l’exploiter pour réfléchir à la structure de bande "idéale" qui permettrait d’obtenir
une amplitude du rayonnement THz maximale. Des simulations en cours suggèrent par
exemple que l’excitation des porteurs près du niveau de Fermi permettrait d’augmenter
fortement l’émission THz.
De plus, un point fondamental très intéressant est que le rayonnement THz émis est très
sensible à la structure de bande du graphène et permet donc d’étudier des propriétés
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fines des électrons et trous photogénérés, comme nous allons le voir dans le paragraphe
suivant.
5.4.4 Analyse de la relaxation des porteurs photogénérés
Nous avons vu dans la section 5.3 que les dépendances en polarisation IR du champ
THz suivent les règles de symétrie de l’effet photon drag. Toutefois, certains aspects de-
meuraient inexpliqués. En particulier, on peut voir sur la figure 5.17 que le changement
de forme observé entre les polarisations S et P correspond dans le domaine fréquentiel
à un décalage de la fréquence centrale émise d’environ 0.5 THz.
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Figure 5.17 – Emission THz suivant x mesurée pour différentes polarisations IR: P
(noir) et S (rouge). a) Profil temporel du champ électrique. b) Spectres obtenus par
transformée de Fourier rapide.
En fait la dissymétrie de la structure de bande implique que les masses effectives des
électrons et des trous sont différentes. En conséquence, il faut considérer des temps de
vie des populations d’électrons et de trous photogénérées différents. Les temps de vie
1/Γ
(2)
e (électrons) et 1/Γ
(2)
h (trous) que nous considérons pour calculer l’évolution des
populations via l’équation 5.13 correspondent à la relaxation du courant photogénéré.
Ils sont donc associés aux processus de diffusion par lesquels les porteurs acquièrent un
vecteur d’onde de direction totalement aléatoire, et cessent en moyenne de contribuer
au courant. Le mécanisme de diffusion qui conduit à une redistribution aléatoire des
vecteurs d’onde le plus rapidement est la diffusion par phonon optique. Le temps ca-
ractéristique est évalué entre 100 et 200 fs [208]. La prise en compte de temps de vie
différents pour les électrons et les trous se traduit par une dépendance supplémentaire
de l’amplitude de l’émission et de son allure spectrale avec la polarisation IR. On peut
voir sur la figure 5.18 le résultat de la modélisation pour 1/Γ(2)e = 170 fs et 1/Γ
(2)
h = 174
fs. L’écart de 2.5 % entre les deux temps de vie est très faible car la dissymétrie est
très peu marquée pour notre condition d’excitation ~ω = 1.55 eV (voir figure 5.13). Ces
valeurs sont celles qui ont données le meilleur accord avec les résultats expérimentaux.
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Figure 5.18 – Profil spectral modélisé de l’émission THz suivant x pour différentes
polarisations IR: P (noir) et S (rouge).
Le choix de ces temps de vie différents se manifeste par un décalage spectral qu’on
retrouve dans les données expérimentales. Le sens du décalage spectral obtenu par la
simulation dépend du rapport des temps de vie. Si 1/Γ(2)h est plus grand que 1/Γ
(2)
e
alors, le profil spectral P est plus haute fréquence que celui S et réciproquement. Dans
la figure 5.18, ce décalage vaut environ 100 GHz et reste toutefois plus petit que celui
obtenu expérimentalement. La sensibilité de la distribution de la population de porteurs
photogénérés dans l’espace réciproque avec la polarisation infrarouge pourrait en être la
cause. Dans le modèle, nous faisons l’hypothèse forte que les temps de relaxation sont
insensibles à la distribution des porteurs dans l’espace réciproque. Une description plus
fine de la dynamique des porteurs grâce pourrait donc être obtenue en considérant des
temps de vie dépendants du vecteur d’onde des populations excitées [209].
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5.5 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons démontré l’émission d’impulsions THz sous excitation
de graphène multicouches par des impulsions fs. Le mécanisme mis en jeu est l’effet
photon drag, qui peut être vu comme un transfert de quantité de mouvement des pho-
tons aux porteurs du graphène. L’effet photon drag induit un courant transitoire dont
la durée est essentiellement donnée par les mécanismes de diffusion du matériau (en
particulier phonons optiques). Les temps de vie associes des porteurs dans le graphène
sont très courts (de l’ordre de 100 fs) et se manifestent par des courants de durée très
brève qui conduisent la génération d’impulsions THz large bande.
Ce mécanisme de génération n’est possible que si les électrons et les trous photogénérés
ont des comportements différents. Dans notre situation, l’excitation se fait des énergies
bien supérieures au niveau de Fermi (~ω = 1.55 eV et EF < 0.25 eV), qui ne peut à
lui seul expliquer l’observation de rayonnement THz. Ces conditions d’excitation sont
intéressantes car elles rendent l’expérience très sensible à la structure de bande du gra-
phène. Une nouvelle origine physique de l’effet photon drag a été déterminée ici. C’est
l’existence du couplage électronique non nul aux seconds voisins [24] qui brise le com-
portement symétrique des électrons et des trous. Cette interprétation se démarque de
la majorité des descriptions du graphène, où les interactions aux seconds voisins sont
considérés comme des corrections faibles des effets physiques discutés. Notre étude ap-
porte de plus des informations sur la différence entre les comportements des électrons et
des trous: un écart d’environ 2 % entre les temps de relaxation des trous et des électrons
est suggéré.
La sensibilité du champ THz émis à ces temps de vie a des retombées scientifiques im-
portantes dans le cadre des études du gain optique et de l’inversion de population dans
le graphène dans l’échelle de la centaine de fs après une excitation optique [210]. C’est
sur ces échelles de temps très courtes que les porteurs sont cohérents et que l’on peut es-
pérer déclencher une émission stimulée [170]. Nous avons vu également que l’excitation
optique large bande du graphène est une méthode originale pour produire des impul-
sions THz large bande. Son intérêt est sa simplicité. L’émission THz ne nécessite aucune
structuration de l’échantillon de graphène (contacts électriques par exemple [177]), est
totalement contrôlée (amplitude et polarisation) par le faisceau optique et observable à
température ambiante. Les simulations prédisent enfin un champ THz émis dont l’am-
plitude peut varier sur plusieurs ordres de grandeurs en fonction de la différence de
comportement entre les électrons et trous photogénérés. Pour accroitre l’efficacité de
conversion entre les impulsions IR et les impulsions fs, on pourrait donc essayer d’ac-
croitre cette différence, par exemple en changeant l’énergie d’excitation ou en modifiant
la valeur du niveau de Fermi.
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Conclusion générale
Dans ce travail de thèse nous avons mené une étude sous deux approches différentes
de deux sources de rayonnement THz: le LCQ et le graphène sous excitation IR pul-
sée. D’une part, nous nous sommes concentrés sur la compréhension des mécanismes
fondamentaux permettant la génération de rayonnement THz. D’autre part nous avons
fonctionnalisé l’émission THz de ces sources. L’ensemble des travaux expérimentaux
présentés ont été effectués à l’aide d’un montage de spectroscopie THz dans le domaine
temporel.
• Lasers à cascade quantique THz
Le LCQ est une source très prometteuse pour la gamme THz que nous avons étudiée
dans une première partie de cette thèse. La phase du champ émis par un LCQ THz peut
être contrôlée à l’aide de la technique d’injection seeding: une impulsion THz générée
par une antenne (seed) est injectée dans la cavité du LCQ et permet d’initier la phase
du champ électrique. Ce contrôle de phase conduit à la possibilité de reconstruire le
profil temporel du champ laser émis par échantillonnage électro-optique cohérent.
Nous avons travaillé sur la mesure et l’optimisation du contrôle de phase. Nous avons
défini un degré de cohérence d’échantillonnage qui reflète la qualité du contrôle de phase.
Pour des amplitudes du seed suffisamment élevées, nous avons constaté que l’émission
laser est très bien contrôlée en phase avec un degré de cohérence mesuré qui atteint
98 % [18]. La mesure du degré de cohérence d’échantillonnage est un outil qui permet
donc de s’assurer de l’efficacité du contrôle de phase. Nous avons proposé de plus un
dispositif simplifié où l’antenne n’est plus nécessaire pour la génération du seed. Le seed
est directement produit à l’intérieur du LCQ à l’aide de l’excitation d’une facette par
les impulsions fs du laser Ti:Sa [19]. L’avantage de la génération du seed intracavité est
que le LCQ peut être mis directement en place de l’antenne photoconductrice dans un
montage de TDS.
Ces travaux permettent d’envisager le LCQ comme une source THz puissante pour la
spectroscopie dans le domaine temporel, en particulier dans la gamme de 2 à 5 THz. Le
spectre émis des LCQs que nous contrôlons en phase a une largeur typique de l’ordre
de la centaine de GHz. Pour un usage en spectroscopie, il est pertinent de chercher à
étendre cette largeur. Des travaux préliminaires menés par l’équipe montrent la possi-
bilité d’effectuer le contrôle de phase sur des LCQs large bande (600 GHz pour un laser
LO-phonon).
Dans un contexte d’ajout de nouvelles fonctionnalités pour les LCQs THz, nous nous
sommes également penchés sur la production d’impulsions courtes qui est encore un
challenge. D’un point de vue fondamental, l’obtention de ce régime dépend fortement
de la dynamique du gain et de son temps de recouvrement. La mesure en temps de la
naissance du champ laser au régime permanent, via le contrôle de phase, donne accès
naturellement à l’étude des effets dynamiques. Avec l’appui d’un modèle de Maxwell-
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Bloch le profil de l’émission laser a été modélisé dans le domaine temporel. Une méthode
originale, basée sur la comparaison entre les profils d’émission mesuré et modélisé, nous
a permis d’estimer le temps de recouvrement du gain à une valeur de 15 ps pour un laser
émettant à 2.45 THz [20]. Cette dynamique très rapide du gain permet de moduler de
façon stable le courant d’un LCQ à des fréquences élevées. L’usage d’une modulation
d’amplitude du courant à la fréquence d’aller-retour de la cavité (13 GHz) a été effectuée
et a permis la génération d’impulsions courtes par un LCQ THz. Ces impulsions sont
obtenues lorsque le point de fonctionnement du laser se situe à proximité de son seuil
d’émission. Il a été démontré que le laser émet alors en régime de blocage de mode avec
des impulsions de largeur limitée par transformée de Fourier. Un apport intéressant de
ce travail est également la technique développée pour détecter ces impulsions courtes
dans le domaine temporel. En effet, l’obtention du blocage de modes pour les LCQs
a historiquement été difficile à cause du manque d’outils pour caractériser les impul-
sions émises. L’usage du contrôle de la phase du champ nous a permis de contourner
cet obstacle. Nous avons montré qu’il est possible de reconstruire totalement le champ
électrique des impulsions THz émises par le LCQ avec l’échantillonnage électro-optique
associé à la technique d’injection seeding. Des impulsions de largeur à mi-hauteur de 15
ps ont été mesurées [23] avec une résolution de l’ordre de 50 fs.
Les perspectives de ces travaux tendent naturellement vers l’obtention d’impulsions
plus courtes qui permettraient d’accéder à la fois à des spectres plus larges et des puis-
sances crêtes plus élevées. Pour cela, il serait intéressant d’utiliser des LCQs à guide
métal-métal avec dessin LO-phonon, pour lesquels on peut effectuer plus facilement la
modulation de courant et qui émettent en plus à des températures de fonctionnement
plus élevées.
• Graphène
Le graphène est la seconde source de rayonnement THz que nous avons étudiée. L’exci-
tation optique de graphène multicouches avec les impulsions IR fs du laser Ti:Sa permet
la génération d’impulsions THz large bande de durée typique 1 ps. Nous avons mis en
évidence la génération de ces impulsions THz avec le montage de spectroscopie dans le
domaine temporel. Le mécanisme de génération de rayonnement a été interprété comme
un effet non-linéaire d’ordre deux. Cet effet est induit par un transfert de la quantité
de mouvement des photons aux électrons des plans de graphène, connu comme l’effet
"photon drag". L’énergie d’excitation (∼ 1.55 eV) se situe bien au-delà du niveau de
Fermi (inférieur à ∼ 250meV).
Dans ce régime d’excitation, la description standard des propriétés électroniques du gra-
phène (liaisons fortes aux premiers voisins) n’est pas suffisante pour interpréter le champ
THz observé expérimentalement. Les courants des trous et des électrons photogénérés
s’annulent mutuellement. L’interprétation de l’émission observée nécessite en fait une
description fine de la structure de bande du graphène: c’est l’interaction électronique des
atomes seconds voisins des plans de carbone qui brise la symétrie des comportements
des trous et des électrons. Cette sensibilité de l’émission THz au couplage entre seconds
voisins est très riche d’informations car elle permet d’estimer des faibles différences de
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comportement entre les trous et électrons photogénérés (de l’ordre de 2% entre les temps
de relaxation des populations) auxquelles il est difficile d’avoir accès autrement.
Au-delà de cet intérêt fondamental, il pourrait être intéressant de chercher à rendre le
mécanisme de conversion IR/THz plus efficace. L’émission THz résulte du courant net
des porteurs, somme des contributions opposées des électrons et des trous. En augmen-
tant la différence de temps de vie entre ces différents porteurs, par exemple en modi-
fiant le niveau de Fermi du graphène, on peut espérer accroître fortement l’efficacité de
conversion.
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A
Modèle de Maxwell-Bloch pour
l’émission laser
A.1 Obtention des équations de Maxwell-Bloch
L’état du système à deux niveaux s’écrit : |Ψ〉 = ce|e〉+ cg|g〉
L’hamiltonien H du système à deux niveaux soumis à un champ électrique polarisé
suivant x est :
H = HA +HAF
avec (dans la base des états {|e〉, |g〉}) :
HA =
(
1 0
0 1
)
HAF = −p.E = ex̂Ex
où p = −ex.
Le système peut être décrit dans le formalisme de la matrice densité qui s’écrit ici :
ρ =
(
ρee ρeg
ρge ρgg
)
A ce stade nous allons introduire un certain nombre d’opérateurs :
1 =
(
1 0
0 1
)
σz =
(
1 0
0 −1
)
; σ+ =
(
0 1
0 0
)
; σ− =
(
0 0
1 0
)
On a ainsi :
1|Ψ〉 = ce|e〉+ cg|g〉
σz|Ψ〉 = ce|e〉 − cg|g〉
σ+|Ψ〉 = cg|e〉
σ−|Ψ〉 = ce|g〉
ANNEXE A. MODÈLE DE MAXWELL-BLOCH POUR L’ÉMISSION LASER
et encore :
c∗ecg = 〈Ψ|σ+|Ψ〉 (A.1)
c∗gce = 〈Ψ|σ−|Ψ〉 (A.2)
|ce|2 − |cg|2 = 〈Ψ|σz|Ψ〉 (A.3)
et :
ρ =
ρee + ρgg
2
1+
ρee − ρgg
2
σz + ρegσ
+ + ρgeσ
−
Réécrivons l’hamiltonien global en fonction de ces opérateurs, soit :
HA =
~ωeg
2
σz
et d’autre part :
〈Ψ|HAF |Ψ〉 = 〈Ψ| − p̂Ex|Ψ〉
= eEx〈Ψ|x̂|Ψ〉
= eEx
(|ce|2〈e|x̂|e〉+ c∗ecg〈e|x̂|g〉+ c∗gce〈g|x̂|e〉+ |cg|2〈g|x̂|g〉)
Posons :
M = e〈g|x̂|e〉 = e〈g|x̂|e〉∗
X = e〈e|x̂|e〉 = −e〈g|x̂|g〉
où l’origine du système est définie de sorte que :
〈e|x̂|e〉 = −〈g|x̂|g〉
Ainsi :
〈Ψ|HAF |Ψ〉 = Ex
(|ce|2X + c∗ecgM∗ + c∗gceM − |cg|2X)
= Ex
((|ce|2 − |cg|2)X + c∗ecgM∗ + c∗gceM)
Puis les relations (A.1), (A.2), (A.3) :
〈Ψ|HAF |Ψ〉 = Ex
(〈Ψ|σz|Ψ〉X + 〈Ψ|σ+|Ψ〉M∗ + 〈Ψ|σ−|Ψ〉M)
On obtient alors :
HAF =M
∗σ+Ex +Mσ
−Ex +XσzEx
L’évolution du système est donnée par l‘équation de Von Neumann appliquée au hamil-
tonien H = HA +HAF :
∂tρ =
1
j~
{[H, ρ]}
=
1
j~
{M∗Ex
[
σ+, ρ
]
+MEx
[
σ−, ρ
]
+XEx [σz, ρ] +
~ωeg
2
[σz, ρ]}
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Ainsi :
∂td = ∂tρge
=
ExM
j~
w +
2ExX
j~
d+ jωegd
∂t(∆n) = ∂tρee − ∂tρgg
=
2Ex
j~
(M∗d∗ −Md)
Nous ajoutons par ailleurs des termes phénoménologiques de pertes où T2 représente
la durée de vie liée à la perte de cohérence entre les états |e〉 et |g〉, T1 le temps de
recouvrement du gain. Par ailleurs, on note w0 l‘inversion de population sans champ
électrique. Soit :
∂td = −
(
1
T2
− jωeg
)
d+
ExM
j~
∆n+
2ExX
j~
d
∂t∆n =
2Ex
j~
(M∗d∗ −Md)− ∆n−∆n0
T1
Cette description permet en particulier de décrire le comportement du gain. Le lien avec
les equations de Maxwell peut être fait par l‘intermédiaire de la polarisation électrique.
En effet :
Px = 2NTr(ρp)
= −2N∆nX − 2NMRe(d)
d‘où
∂tEx = − 1
ǫ0
∂Hy
∂z
− 1
ǫ0
∂tPx
∂tHy = − 1
µ0
∂Ex
∂z
Finalement, en introduisant un terme phénoménologique de pertes −lc0Ex et en posant
2d = ρ1 − jρ2 (suivant les notations de [97]), le jeu des équations de Maxwell-Bloch
peut s‘écrire :
∂tHy = − 1
µ0
∂Ex
∂z
(A.4)
∂tEx = − 1
ǫ0
∂Hy
∂z
− NM
ǫ0T2
ρ1 +
NM
ǫ0
(
ωeg − 5ExX
~
)
ρ2 (A.5)
− 2NX(∆n−∆n0)
ǫ0T1
− lc0Ex
∂tρ1 = − 1
T2
ρ1 +
(
ωeg − ExX
~
)
ρ2 (A.6)
∂tρ2 = − 1
T2
ρ2 +
(
ωeg − ExX
~
)
ρ1 +
2ExM
~
∆n (A.7)
∂t(∆n) = −∆n−∆n0
T1
− 2ExM
~
ρ2 (A.8)
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A.2 Algorithme FDTD
Les équations précédentes sont implémentées numériquement en utilisant l‘algorithme
Finite Difference Time Domain (FDTD). Il repose sur l‘approximation de toutes les
dérivées par des differences finies. Simple et robuste, il est couramment utilisé pour des
simulations mettant en jeu les équations de la chaleur, de Maxwell, de Schrôdinger. Une
double discrétisation, spatiale et temporelle est faite, où m représente la coordonnée
spatiale z (direction de propagation) et n la coordonnée temporelle t. Les pas spatial
et temporel sont ∆z et ∆t. Ainsi, les valeurs de Ex sont définies sur un réseau de sorte
que Ex(m,n) = Ex(m∆z, n∆t). Les réseaux associés aux valeurs de Ex et Hy sont
translatés d‘un vecteur de coordonnées (
∆z
2
,
∆t
2
). Ceci permet d‘accroître la précision
de la simulation sans en altérer l‘efficacité. Étant donne l‘état initial, les différentes va-
riables sont mises à jour à chaque itération en temps. Nous ne faisons aucune hypothèse
simplificatrice supplémentaire sur les équations. Posons :
ρ1(z, t) = exp
(−t
T2
)
u1(z, t)
ρ2(z, t) = exp
(−t
T2
)
u2(z, t)
∆n(z, t) = ∆n0 + exp
(−t
T1
)
u3(z, t)
De sorte que l‘on peut écrire les jeux d‘équations discrétisées comme suit :
Hy(m+
1
2
, n+
1
2
) = Hy(m+
1
2
, n− 1
2
)− ∆t
µ0z
[Ex(m+ 1, n)− Ex(m,n)]
Ex(m,n+ 1) = Ex(m,n)− d∆Hy −A [uguess1 (m,n+ 1) + u1(m,n)]
+B [uguess2 (m,n+ 1) + u2(m,n)]
−F [uguess3 (m,n+ 1) + u3(m,n)]
−G [Eguessx (m,n+ 1) + Ex(m,n)]
u1(m,n+ 1) = u1(m,n) +H [u
guess
2 (m,n+ 1) + u2(m,n)]
−J [uguess1 (m,n+ 1) + u1(m,n)]
u2(m,n+ 1) = u2(m,n)−H [uguess1 (m,n+ 1) + u1(m,n)]
−J [uguess2 (m,n+ 1) + u2(m,n)]
+C [Eguessx (m,n+ 1) + Ex(m,n)]
[
D +
1
2
[uguess3 (m,n+ 1) + u3(m,n)]
]
u3(m,n+ 1) = u3(m,n)
−K [uguess3 (m,n+ 1) + u3(m,n)]
−C
2
[Eguessx (m,n+ 1) + Ex(m,n)] [u
guess
2 (m,n+ 1) + u2(m,n)]
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Pour chaque pas en espace et en temps, une boucle est faite sur les quatre équations
précédentes jusqu’à atteindre une solution auto-entretenue. Lors de la première itération
pour mener à la convergence, les valeurs notées avec l’exposant "guess" sont fixées égales
à leurs valeurs respectives au point temporel précédent. La valeur correcte adoptée est
la moyenne de la valeur trouvée avec l’ancienne. On a enfin :
∆Hy =
∆t
ε0∆z
[
Hy(m+
1
2
, n+
1
2
)−Hy(m− 1
2
, n+
1
2
]
Les différents coefficients sont les suivants :
A =
∆tNM
2T2ε
B =
∆n0∆tNM
2ε
C =
∆tM
~
D = ∆n0
F =
∆tNM
T1ε
G =
∆tlc0
2
L‘espace discrétisé se décompose comme suit. Les deux extrémités sont des régions ab-
sorbantes, permettant de définir les conditions aux limites. La partie centrale correspond
au LCQ, où le gain est simulé. On impose aux régions absorbantes des pertes très fortes
ainsi qu‘un indice égal a 1. Ainsi, les réflexions des ondes aux limites spatiales du LCQ
sont prises en compte sans que les bords du domaine simulé n‘y contribuent. Si l‘on
souhaite étudier l‘effet d‘une impulsion THz couplée au LCQ, le champ à une des inter-
faces région absorbante/LCQ est fixé, égal à celui de l‘impulsion THz injectée tant que
celle-ci dure, puis laissé libre.
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B
Caractéristiques des LCQs
utilisés
B.1 Croissance L182 - émission à 2.5 THz
Le laser L182 a une structure de bande de type bound-to-continuum avec une fré-
quence d’émission centrée à 2.5 THz. Les échantillons utilisés ici sont issus d’une colla-
boration avec l’équipe du Prof. Edmund Linfield, de l’Université de Leeds.
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Figure B.1 – Caractéristiques courant-tension-puissance optique de l’échantillon L182
à 10 K pour deux longueurs de cavité - a) 2.85 mm b) 1.5 mm.
La succession de couches de semi-conducteur Al0.15Ga0.85As/GaAs formant une zone
d’émission et une zone de transport (= une période de la région active) à partir de la
barrière d’injection est :
4.2/11.8/3.5/11.3/2.7/11.4*/2.0/12.0*/2.0 /11.8/1.8/12.4/1.5/15.3/0.6/10.0/0.6/13.5
Les épaisseurs des couches en nm sont notées en gras pour les barrières (Al0.15Ga0.85As)
et en écriture normal pour les puits (GaAs). Les puits notés d’un astérisque présentent
un dopage par silicium (1.6.1016 cm−3). Cette période est répétée 90 fois pour former
l’ensemble de la région active. Le guide d’onde de ce LCQ est de type simple plasmon.
Le confinement se fait à l’aide d’une couche de GaAs fortement dopée (5.1018 /cm3)
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succédant au contact métallique supérieur. Une couche dopée intermédiaire précède la
première zone d’injection. En dessous de la région active la structure se termine par
une couche GaAs dopée et épaisse puis par le substrat non dopé. La région active a une
épaisseur de 11.5 µm pour une largeur de 180 µm.
Sur la figure B.1, sont reportées les caractéristiques courant-tension-puissance optique
des deux lasers de longueur de cavité différentes que nous avons utilisés. Pour l’échan-
tillon de longueur 2.85 mm, la plage de courant sur laquelle l’émission laser est observée
est d’environ 50 A/cm2 avec un courant seuil égal à 120 A/cm2. Le seuil associé à une
longueur de cavité 1.5 mm (figure B.1 b)) est mesuré à environ 190 A/cm2.
B.2 Croissance V557 - émission à 2.9 THz
Le laser V557 a une structure de bande de type bound-to-continuum avec une fré-
quence d’émission centrée à 2.9 THz. Les échantillons utilisés ici sont issus d’une colla-
boration avec l’équipe du Prof. David Ritchie, de l’Université de Cambridge (décrit dans
la référence [211]). Le guide d’onde associé est de type simple plasmon. La succession de
couches de semi-conducteur Al0.15Ga0.85As/GaAs formant une zone d’émission et une
zone de transport en commencant par la barrière d’injection estest:
3.8/11.6/3.5/11.3/2.7/11.4*/2.0/12.0*/2.0/12.2/1.8/12.8/1.5/15.8/0.6/9.0/0.6/14.0
Les puits notés d’un astérisque présentent un dopage par silicium (1.6.1016 cm−3). Cette
période est répétée 90 fois. Le ruban laser a une largeur de 160 µm pour une épaisseur
de 11.6 µm. La caractéristique courant-tension-puissance optique est reportée sur la
figure B.2. La densité de courant seuil vaut 143 A.cm−2 pour le laser utilisé de longueur
de cavité 5 mm et 68 A.cm−2 pour le laser utilisé de longueur de cavité 2.96 mm .
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Figure B.2 – Caractéristiques courant-tension-puissance optique de l’échantillon V557
de longueur de cavité à 10 K pour deux longueurs de cavité - a) 5 mm b) 2.96 mm.
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B.3 Croissance V455 - émission à 1.9 THz
Le laser V455 a une structure de bande de type bound-to-continuum avec une fré-
quence d’émission centrée à 1.9 THz (décrit dans la référence [212]). Les échantillons
utilisés ici sont issus d’une collaboration avec l’équipe du Prof. David Ritchie, de l’Uni-
versité de Cambridge. Le guide d’onde associé est de type simple plasmon. La succession
de couches de semi-conducteur Al0.1Ga0.9As/GaAs formant une zone d’émission et une
zone de transport est (en commencant par la barrière d’injection) est:
4.8/11.97/ 4.2/11.4/3/11.78*/ 2.9/12.54*/ 2.5/14.53/ 2.3/13.82/0.99/11.54/1/ 15.03
Les puits notés d’un astérisque présentent un dopage par silicium (1.3.1016 cm−3). Cette
période est répétée 90 fois. Le ruban laser a une largeur de 250 µm pour une épaisseur
de 11.2 µm. La caractéristique courant-tension-puissance optique est reportée sur la
figure B.3. La densité de courant seuil vaut 86 A.cm−2 pour le laser utilisé de longueur
de cavité 3 mm.
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Figure B.3 – Caractéristiques courant-tension-puissance optique de l’échantillon V455
de longueur de cavité 3 mm à 10 K.
B.4 Croissance V453 - émission à 2.05 THz
Le laser V453 a une structure de bande de type bound-to-continuum avec une fré-
quence d’émission centrée à 2.05 THz. Les échantillons utilisés ici sont issus d’une col-
laboration avec l’équipe du Prof. David Ritchie, de l’Université de Cambridge. Le guide
d’onde associé est de type métal-métal. La succession de couches de semi-conducteur
Al0.1Ga0.9As/GaAs formant une zone d’émission et une zone de transport est (en com-
mencant par la barrière d’injection) est:
5/12.6/4.4/12.0/3.2/12.4*/3.0/13.2*/2.4/14.4/2.4/14.4/1.0/11.8/1.0/14.4 Les puits
notés d’un astérisque présentent un dopage par silicium (1.3.1016 cm−3). Cette période
est répétée 90 fois. Le ruban laser a une largeur de 80 µm pour une épaisseur de 11.5
µm. La caractéristique courant-tension-puissance optique est reportée sur la figure B.4.
La densité de courant seuil vaut 115 A.cm−2 pour le laser utilisé de longueur de cavité
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3.06 mm.
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Figure B.4 – Caractéristiques courant-tension-puissance optique de l’échantillon V453
de longueur de cavité 3.06 mm à 10 K.
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C
Détection du rayonnement
total d’un LCQ
C.1 Montage
Le montage pour mesurer l’émission non-synchronisée avec les impulsions fscomprend un
polariseur et un analyseur de Glan, ainsi qu’une balance de photodiodes (photodiodes
Centronic OSD5-5T). L’orientation de l’analyseur est ajustée en l’absence du cristal
de ZnTe croisé au polariseur. Le système d’amplification comprend un amplificateur
interne à la balance de photodiode (résistance de transimpédance de 4.5.104 Ω) et un
amplificateur externe (standford research systems model SR560) qui précède le détecteur
synchrone.
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Figure C.1 – Montage associé à la détection de l’intensité non synchronisé
C.2 Expression du signal optique
Nous exprimons ici l’intensité I transmise par l’analyseur et détectée par la photodiode
PD1 en fonction de l’intensité I0 du faisceau incident sur le polariseur. Nous utilisons
le formalisme de Jones [90].
Les axes des polariseur et analyseur (suivant −→ux et −→uy) sont croisés. On suppose que
les axes propres du cristal de ZnTe sont orientés à 45o de ces derniers (orientation qui
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maximise en pratique le signal en TDS). La polarisation du champ incident sur le sys-
tème s’écrit alors dans la base (−→ux,−→uy) :
(
1
0
)
Effet du cristal de ZnTe sur la polarisation:
La matrice de Jones du cristal de ZnTe s’écrit (dans la base des vecteurs portés par
ses axes propres) :
MZ =
(
ei
Γ0+Γ
2 0
0 e−i
Γ0+Γ
2
)
où Γ0 + Γ représente le déphasage entre ses deux axes propres introduit par le cristal
sur le champ optique, Γ0 résultant de la biréfringence résiduelle du cristal et Γ de la
biréfringence induite par le champ THz. Mais les axes propres du cristal sont orientés
à 45o des axes du polariseur. La matrice de Jones dans la base (−→ux,−→uy) s’écrit alors :
M ′Z =
1
2
(
1 −1
1 1
)
MZ
(
1 1
−1 1
)
soit:
M ′Z =
(
cos∆ i sin∆
i sin∆ cos∆
)
en posant ∆ =
Γ0 + Γ
2
.
Finalement, la polarisation du champ transmis dans le cristal de ZnTe peut s’écrire :
M ′Z
(
1
0
)
=
(
cos∆
i sin∆
)
Effet de l’analyseur :
Après l’analyseur la polarisation finale du champ s’écrit enfin :(
0 0
0 1
)(
cos∆
i sin∆
)
=
(
0
i sin∆
)
On en déduit l’expression de l’intensité :
I = I0 sin
2(∆)
On obtient alors dans le cadre de l’approximation des petits angles :
I =
I0
4
(Γ20 + Γ
2 + 2ΓΓ0)
L’intensité détectable I2 se réduit à la composante modulée à la fréquence de référence
de la détection synchrone, c’est à dire :
I2 =
I0
4
(Γ2 + 2ΓΓ0)
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où I0 représente l’intensité transmise à travers le système polariseur et analyseur paral-
lèles.
Si le faisceau incident sur le cristal n’est pas rectiligne la qualité du signal mesuré se
détériore. Le faisceau IR à la sortie du laser Ti :Sa est rectiligne. Cependant, ce faisceau
est réfléchi sur un grand nombre de miroirs avant de parvenir sur le cristal ce qui peut
altérer son état de polarisation. Le polariseur est ajouté pour assurer une polarisation
parfaitement rectiligne. Ceci permet d’accroître le coefficient d’extinction après l’analy-
seur (typiquement de 104 à 105). Le second faisceau qui incide sur la photodiode PD2
permet de réduire le signal électronique à l’entrée du système d’amplification et d’éviter
les effets de saturation.
C.3 Traitement électronique du signal optique
Dans le cadre du couplage d’une impulsion THz dans la cavité du LCQ, le rayonnement
émis par le laser peut avoir simultanément une contribution synchronisée (déclenchée
par l’impulsion THz externe) et une contribution non synchronisée (déclenchée par
l’émission spontanée) de sorte que :
〈I2(τ)〉 = I0
4
{〈
Γ2s(t)
〉
+
〈
Γ2ns(t)
〉
+ 2Γ0 〈Γs(t)〉
}
(C.1)
où les déphasages induits par l’émission synchronisée et non synchronisée sont respec-
tivement notés Γs et Γns.
Si l’on veut distinguer ces deux contributions, il est nécessaire de s’affranchir de la
contribution linéaire 2Γ0 〈Γs(t)〉, supérieure de plusieurs ordres de grandeurs aux deux
contributions quadratique. La méthode utilisée pour supprimer cette composante est
la suivante. La phase de l’impulsion THz et donc de l’émission synchronisée qui en
découle peut être modifiée en changeant le signe de la tension appliquée sur l’antenne
photoconductrice employée. En appliquant une modulation symétrique (par rapport à
la tension nulle) sur l’antenne, on change donc périodiquement le signe de l’impulsion
THz, toutes choses égales par ailleurs. Ainsi pour deux créneaux de tension successifs
de signe opposés, 〈Γs(t)〉 change de signe alors que les contributions quadratiques n’en
changent pas. Un choix de fréquence de détection approprié permet de ne pas détecter
la partie linéaire tout en conservant la partie quadratique.
Lors par exemple d’une mesure du gain d’un QCL, on utilise un choix de modulations
de tensions sur l’antenne/ le QCL pertinent (dit "F-2F" figure C.2 a) ), de manière à ne
détecter que la "contribution" de l’impulsion THz amplifiée par le QCL. La détection
synchrone, à la fréquence de modulation du QCL F, permet alors de faire la différence
(signal transmis dans le QCL allumé)- (signal transmis dans le QCL éteint).
Ici, on applique successivement des tensions positives et négatives sur l’antenne (figure
C.2 b) ) afin de déphaser d’un facteur π l’impulsion THz incidente. En détectant à la
fréquence de modulation du QCL 2F, on extrait cette fois ci la différence ((signal trans-
mis dans le QCL allumé)- (signal déphasé de π transmis dans le QCL allumé). Ceci
permet d’être très peu sensible à la contribution 2Γ0 〈Γs(t)〉 (modulée à la fréquence F)
tout en extrayant la contribution
〈
Γ2ns(t)
〉
+ 2Γ0 〈Γs(t)〉 (modulée à la fréquence 2F).
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Figure C.2 – Montage associé à la détection de l’intensité non synchronisé
On mesure ainsi l’intensité totale émise par le LCQ, synchronisée et non-synchronisée
(utilisée dans la section 3.4.4).
Cette méthode ne permet pas à elle seule de minimiser de manière suffisante la contri-
bution linéaire. On a donc recours aux paramètres de réglage internes de la détection
synchrone pour maximiser les effets de moyennage qui n’affectent que la partie linéaire.
Qualitativement le choix de ces paramètres se porte sur :
– une grande constante de temps, typiquement de 1 à 5 s.
– une pente forte pour les filtres utilisés en interne par le détecteur synchrone,
typiquement 24 dB/octave.
– un délai d’attente petit (devant la constante de temps) entre les mesures associées
à deux points successifs d’échantillonnage. Les mesures ont été faites avec un délai
approximatif de 50 ms.
Par ailleurs, cette méthode est applicable quand l’impulsion THz utilisée pour l’injection
par ensemencement est produite par une antenne mais pas quand elle est produite par
une petite section comme cela peut être le cas pour le laser L182 de longueur de cavité
2.85 mm. Il faudrait en fait appliquer alternativement une tension positive puis négative
sur la petite section. Les petite et grande section du LCQ sont électriquement couplées.
Cette modulation modifie les propriétés électriques de la grande section et ne peut donc
être utilisée.
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Caractérisation du graphène
L’échantilon MEG30TL est issu d’une collaboration avec le Laboratoire des Champs
Magnétiques Intenses à Grenoble. La croissance de graphène est effectuée sur la face
C d’un substrat de (4H)-SiC. Le graphène ainsi formé présente environ 35 couches,
indépendamment orientées les unes par rapport aux autres. La surface de l’échantillon
est 4x4 mm2 avec une épaisseur d’environ 430 µm.
D.1 Fabrication
Il existe diverses méthodes permettant de produire du graphène monocouche ou multi-
couches [25], qui se distinguent par la qualité des propriétés électroniques, l’homogénéité
et la taille des échantillons obtenus. Les trois méthodes les plus communément utilisées
sont: l’exfoliation mécanique, la croissance sur substrat de carbure de Silicium (SiC), et
la croissance CVD (Chemical Vapor Deposition). En particulier, l’exfoliation est celle
qui a permis historiquement la découverte du graphène. La croissance sur SiC est celle
par laquelle les échantillons étudiés dans ce chapitre ont été obtenus. Nous décrivons
donc ici uniquement cette méthode de production.
Les échantillons de graphène étudiés sont obtenus avec une approche introduite dès
2004 [213], qui consiste à produire le graphène à partir d’un cristal de carbure de silicium
hydrogéné 4H(6H)-SiC épitaxié. Le cristal est porté à haute température (typiquement
1300◦C), de sorte que les atomes de silicium en surface sont évaporés. La surface devient
alors composée d’un fine couche d’atomes de carbone, dont la structure détaillée est
dépendante de la surface considérée du cristal de SiC [214]. Pour la face terminée par
des atomes de Si (face (0001)), la cinétique de formation des plans de carbone est
lente. Par conséquent, il est possible de contrôler le nombre de couches: on obtient
typiquement du graphène monocouche ou bicouches. Il est possible de produire une
monocouche continue sur plusieurs mm, cependant elle n’est pas parfaitement uniforme:
en-dessous de cette couche peuvent se former localement des empilements de quelques
couches près des irrégularités de surface. La mobilité des électrons est relativement faible
et la croissance sur cette face n’est donc actuellement pas la plus favorable pour des
applications électroniques. En revanche, la cinétique est très rapide pour la face terminée
par des atomes de carbone (face (000-1)). Le nombre de couches obtenu est typiquement
de quelques dizaines et peut atteindre la centaine, la mobilité des porteurs étant très
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élevée. Le graphène formé couvre toute la surface et présente des plis comme le montre
la figure D.1: cette structure géométrique des feuilles de graphène est indépendante de
la structuration propre de la surface du SiC. Il a été démontré que les différents plans
de carbone sont orientés de manière aléatoire et ne suivent pas un empilement de type
Bernal, comme pour le graphite. De plus la structure de bande associée à l’empilement
des couches de graphène est très proche de celle de graphène monocouche [205]. Pour
ces raisons, on utilise la désignation de graphène multicouches et non de graphite. En
contraste avec le graphène exfolié, la première couche de graphène est fortement lié
au substrat et en est très proche (environ 0.2 nm de distance avec le substrat [215]
contre 0.4 entre les feuilles de graphène suivantes). Enfin, les couches présentent une
inhomogénéité de dopage, décroissant avec la distance au substrat [216].
8µm 
Figure D.1 – Image AFM de 10-12 couches de graphène sur la face C d’un substrat
de SiC d’après [217]. La surface du SiC présente une structure en forme de terrasses :
le trait tireté noir marque la séparation entre deux terrasses successives. Les feuilles de
graphène présentent des plis, marqués par les lignes blanches.
D.2 Mesure du niveau de Fermi
Les couches présentent un dopage inhomogène, plus élevé lorsque l’on s’approche de la
surface. Afin d’estimer le niveau de Fermi des différentes couches, nous avons analysé
l’absorption de l’échantillon MEG30TL sous champ magnétique. Appliquer un champ
magnétique perpendiculaire à un plan de graphène conduit en fait à l’apparition d’une
série de niveaux de Landau (voir figure D.2 a)) où :
En = sgn(n)v
√
2ehB|n| (D.1)
correspond à l’énergie du niveau de landau dénoté avec l’indice n. v = ±E(p)/|p| est la
vitesse effective due à la dispersion linéaire du graphène autour du point de Dirac. Ainsi,
l’absorption de lumière dans un tel système peut être analysé pour extraire des informa-
tions sur le profil du niveau de Fermi [218]. En effet, la transition du niveau n au niveau
n+1 ne peut être observée que si la couche de graphène a son niveau de Fermi compris
entre les énergies En et En+1. La mesure de l’absorption liée à la transition n =⇒ n+1
en fonction de la valeur du champ magnétique peut ainsi donner accès à une évaluation
du niveau de Fermi. En outre, cette méthode permet de distinguer différentes couches
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ayant des énergies de Fermi différentes. La transmission dans le lointain infrarouge de
l’échantillon sou champ magnétique avec un FTIR au LPA. La lumière est émise par
une lampe à vapeur de mercure et collectée par un bolomètre. Toutes les mesures ont
été effectuées à 4 K dans la géométrie Faraday. Le domaine d’énergies comprises entre
6 et 720 meV (50 cm−1 à 6000 cm−1) a été exploré. Toutefois, la gamme 80 - 220 meV
n’est pas accessible à cause de l’absorption très forte du substrat. Des amplitudes de
champ magnétique dans la gamme 50 mT - 15 T ont été utilisés. Le principe de la
mesure est résumé dans la figure D.2. Par exemple, l’absorption n’est possible entre les
niveaux n = 1 et n = 2 que si l’amplitude du champ magnétique est compris entre les
valeurs B1 et B2. L’identification de B1 et B2 permet ainsi d’estimer le niveau de Fermi
de la couche de graphène associée.
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Figure D.2 – a) Structure de bande du graphène sous champ magnétique avec l’échelle
de niveaux de Landau. La région située en-dessous du niveau de Fermi est hachurée. b)
Profil d’énergie des niveaux de landau en fonction du champ magnétique.
La valeur du niveau de Fermi dépend de la couche de graphène considéré [216]. Cinq
valeurs de niveau de Fermi associées à différentes couches ont été identifiées à partir
des mesures dont celles représentées sur la figure D.3 : 8, 50, 90, 200 et 250 meV. Les
couches de graphène proches de l’interface avec le substrat de SiC sont attendues les
plus dopées. Ce dopage des premières couches du graphène épitaxié est issu d’un champ
électrique d’écrantage à l’interface avec le SiC [215] avec une distance d’écrantage très
courte [216] et donc une décroissance du dopage très rapide en s’éloignant de l’interface.
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Figure D.3 – Transmission de la lumière incidente sur l’échantillon MEG30TL en
focntion de l’énergie d’illumination pour trois valeurs différentes de champ magnétique.
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Émission THz du SiC sous
excitation optique pulsée
Le carbure de silicium est un matériau dont la non-linéarité permet la génération de
différence de fréquences. En effet, la génération de THz sous excitation IR pulsée a été
récemment observée [219] et interprétée en terme de mécanisme non-linéaire d’ordre 2.
Afin d’évaluer la contribution du substrat de SiC au rayonnement THz de l’échantillon
MEG30TL, nous avons caractérisé la réponse non-linéaire du SiC. Pour cela, nous avons
examiné l’effet seul d’un même échantillon sans graphène. Il s’agit d’un cristal de SiC ori-
ginel (avant le traitement thermique permettant la formation des couches de graphène).
Les profils spectral et temporel typiques de l’émission sont reportés sur la figure E.1. Le
profil temporel (figure E.1 a)) est marqué par une impulsion quasi-monocycle avec une
durée de l’ordre de 1 ps. Le profil spectral obtenu par transformée de fourier est reporté
sur la figure b). La composante spectrale la plus marquée se situe à 1.1 THz. Au-delà de
1.2 THz, on observe une décroissance globale avec un second pic dans le spectre situé à
2.32 THz. La décroissance forte entre 1.2 et 2.1 THz est due au désaccord de phase entre
les ondes THz et IR qui se propagent dans le SiC. De manière générale, le désaccord
de phase induit une dépendance fréquentielle du champ E(ω) généré à la différence de
fréquence [196] de la forme :
E(ω) ∝ sin(∆kL/2)/(∆kL/2) (E.1)
avec ∆k = ω(nTHz − ngropt), où nTHz, ngropt sont respectivement l’indice de phase de
l’onde THz et l’indice de groupe de l’onde optique. Avec nTHz=3.0 et en supposant une
valeur de 2.67 pour ngropt (proche de 2.72, estimation faite dans [220]), la composante
du champ THz rayonnée à 2.1 THz doit s’annuler d’après l’équation E.1. On confirme
expérimentalement ce désaccord par la présence d’un creux marqué à cette fréquence.
On note par ailleurs que la réponse du cristal de détection (ZnTe épaisseur 1 mm) est
marquée par une décroissance très forte à des fréquences un peu plus élevées, dans la
gamme 2-3 THz. Les mesures de l’émission du graphène sont sensibles à la polarisation
de l’excitation IR. Il est donc important de caractériser la sensibilité de l’émission du
substrat à la polarisation IR. Le résultat est reporté sur la figure E.2. On remarque que
l’amplitude du signal détecté évolue notablement avec la polarisation. Le champ est
maximum sous excitation polarisée P et minimum sous excitation S. Ceci est conforme
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Figure E.1 – Emission THz induite par le substrat de SiC sous illumination IR. Ce
profil a été mesuré pour un angle d’incidence de 25◦ et une polarisation S du faisceau
IR. a) Profil temporel. b) Spectre en amplitude. Le spectre est obtenu par transformée
de Fourier rapide du profil temporel. Le trait vertical tireté marque le creux du spectre
situé proche de 2.1 THz, caractéristique d’un désaccord de phase entre les ondes IR et
THz se propageant dans le SiC.
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Figure E.2 – Profil du champ rayonné par le substrat de SiC pour diverses polarisations
IR de P à S pour un angle d’incidence de 25◦. La détection (orientation du cristal de
ZnTe et du polariseur THz) est optimisée pour la mesure du champ suivant x.
à l’expression du tenseur de susceptibilité. Comme l’axe-c est suivant la direction z, ce
tenseur s’écrit pour la différence de fréquence :
χ
(2)
ijk =
 0 0 0 0 χ
(2)
zxx 0
0 0 0 χ
(2)
zxx 0 0
χ
(2)
zxx χ
(2)
zxx χ
(2)
zzz 0 0 0

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Ainsi les polarisations non-linéaires suivant x et y sont données par :
Px = 4ε0χzxxEzEx (E.2)
Py = 4ε0χzxxEzEy (E.3)
où Ez, Ex et Ey sont les composantes du champ électrique infrarouge suivant z, x et y.
Les équations E.2 et E.3 montrent que la polarisation induite dans le matériau est nulle
lorsque le champ IR n’a pas de composantes suivant z (polarisation S). Ceci va dans le
sens des mesures, avec une émission minimale en polarisation S.
Le résultat important de cette étude est qu’en polarisation S, la contribution du SiC
est négligeable et c’est donc cette configuration que l’on va préférentiellement choisir
pour étudier l’émission du graphène et qui correspond à l’essentiel des mesures décrites
dans le chapitre 5. Pour permettre la comparaison des échantillons MEG30TL et de
l’échantillon sans graphène, les deux ont été placés sur un même monture, l’un au-
dessus de l’autre (selon la direction y voir figure 5.4). La monture dispose de platines
de translation micrométriques. On peut ainsi passer d’un échantillon à l’autre sans
modifier les conditions expérimentales. Nous avons constaté que le champ THz émis
par le substrat est au maximum de 30 % de l’amplitude du champ électrique rayonné
par le graphène sous polarisation infrarouge P.
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Résumé
La gamme des ondes terahertz (THz) se situe à l’interface des domaines électronique
et optique. Malgré un potentiel d’applications élevé, elle souffre d’un manque de dispo-
sitifs performants. Dans ce cadre, cette thèse se concentre sur l’étude fondamentale et
la réalisation de nouvelles fonctionnalités associées à différentes sources THz, en utili-
sant la spectroscopie THz dans le domaine temporel (TDS). Cet outil puissant permet
de mesurer le profil temporel d’un champ électrique THz et est utilisé pour explorer
l’émission THz de lasers à cascade quantique (LCQ) et de graphène.
Dans une première partie, la réponse ultrarapide de LCQs est étudiée. Un contrôle de
la phase du champ électrique de LCQs THz via la technique "d’injection seeding" est
réalisé puis optimisé. Il nous permet de mesurer le profil temporel de l’émission laser. A
l’appui de cette expérience et de simulations, une description quantitative de la dyna-
mique du gain est faite. Ces informations sont critiques pour la production d’impulsions
courtes. Une modulation rapide du gain de LCQ est ensuite réalisée et conduit à la géné-
ration d’impulsions courtes (durée ∼ 15 ps) en régime de blocage de modes. Ces études
permettent notamment d’envisager les LCQs comme sources puissantes pour la TDS.
Dans une seconde partie, nous montrons que le graphène peut émettre un rayonne-
ment THz sous excitation optique par un effet non linéaire d’ordre 2. Cette émission
résulte d’un transfert de quantité de mouvement des photons aux électrons du graphène
("photon drag"). Elle permet ainsi d’explorer des propriétés subtiles du graphène, telles
que de très faibles différences de comportement entre les électrons et trous photogénérés.
Mots clés: Terahertz, Lasers à cascade quantique, Graphène, Spectroscopie
terahertz dans le domaine temporel, blocage de modes, photon drag.
Abstract
The terahertz (THz) range is a region of the electromagnetic spectrum which lies at
the limit between the electronic and optical domain. Currently, THz applications suffer
from the lack of sources and detectors. In this context, this thesis focuses on the funda-
mental study and the development of new functionalities of different THz sources, using
THz time-domain spectroscopy (TDS) as a base. This powerful tool enables to acquire
the temporal profile of a THz electric field and is used to explore the THz emission
properties of quantum cascade lasers (QCLs) and graphene.
In the first part, the ultrafast response of QCLs is investigated. A phase control of the
electric field of THz QCLs via injection seeding is realised and optimised. This enables
the measurement of the amplitude and temporal profile of the laser emission. Through
these experiments and simulations, a quantitative description of the gain dynamics can
be accessed. This information is critical for modelocking. Finally, a fast modulation of
the gain of QCLs is realized and leads to short pulses generation (15 ps) in a modelocked
regime. These studies open the way for using QCLs as powerful sources in TDS.
In the second part, THz radiation generation from graphene under optical excitation is
demonstrated by a second order non-linear process. The THz emission results from the
momentum transfer from the photons to the electrons of graphene (photon drag). As
well as broadband THz generation, novel bandstructure properties of graphene can be
explored such as the different dynamics between the photogenerated electrons and holes.
Keywords: Terahertz, Quantum cascade laser, Graphene, Terahertz time-
domain spectroscopy, Modelocking, Photon drag.
